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Abstract 



Process for converting hydrocarbons contained in crude fuel gas into hydrogen comprises: (a) feeding the 
fuel gas into a conversion apparatus (34) having a number of conversion reaction units (80, 82, 84); (b) 
establishing the flow of the conversion reaction in each of the reaction units; (c) feeding oxygen to each unit 
to produce an exothermic oxidation reaction and using heat produced by the oxidation reaction for the 
conversion reaction; and (d) regulating the amount of oxygen fed to each reaction unit based on the flow of 
the conversion reaction. 
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Die folgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unterlagen entnommen 

Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 

@ Verfahren und Vorrichtung zum Umwandeln von Brennstoff und Brennstoffzellensystem mit einer darin 
vorgesehenen Brennstoffwandlungsvorrichtung 

@ Eine Umwandlungseinrichtung (34) weist drei Urn- 
wandlungsreaktionseinheiten (80, 82, 84) auf. Diese Um- 
wandlungsreaktionseinheiten (80, 82, 84) weisen jeweils 
Katalysatorschichten (81, 83, 85) auf. Rohes Brenngas, 
das der Umwandlungseinrichtung (34) zugefuhrt wird, 
stromt nacheinander durch. die Katalysatorschichten (81, 
83, 85) in dieser Reihenfolge hindurch, so dafc es den Urn- 
wandlungsreaktionen ausgesetzt und in ein wasserstoff- 
reiches Brenngas umgewandelt wird. Eine Luftzufiihrein- 
heit (90) fuhrt jeder Katalysatorschicht die Luft zu. Zusatz- 
lich zu den Umwandlungsreaktionen in der Katalysator- 
schicht laufen Oxidationsreaktionen ab, die die Luft auf- 
nehmen. Die durch die Oxidationsreaktionen erzeugte 
Warme wird fur die Umwandlungsreaktionen verwendet. 
■ Temperatursensoren (86, 87, 88) messen jeweils die In- 
t nentemperaturen der Katalysatorschichten (81, 83, 85). 
* Die jeder Katalysatorschicht zugefuhrte Luftmenge wird 
auf der Grundlage der Ergebnisse der Messungen gere- 
gelt. 
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Beschreibung 

Die vorliegende Erfindung betrifft eine Brennstoffum- 
wandlungsvorrichtung, die durch eine Umwandlungsreak- 
tion einen rohen Brennstoff mit Kohlenwasserstoff in ein 5 
wasserstoffreiches Brenngas umwandelt und Brennstoffzel- 
len das Brenngas zufuhrt. Die vorliegende Erfindung betrifft 
ebenfalls ein Verfaliren dergleichen Art und ein Brennstoff- 
zellensystem mit der darin vorgesehenen Brennstoffum- 
wandlungsvorrichtung. 10 

Brennstoffzellen wandeln die chemische Energie eines 
Brennstoffes nicht uber mechanische Energie oder War- 
meenergie, sondern direkt in elektrische Energie um und sie 
verwirklichen dadurch einen hohen energetischen Wir- 
kungsgrad. Ein allgeinein bekannter Aufbau der Brennstoff- 15 
zellen weist ein Paar von Elektroden auf, die quer uber einer 
Elektrolytschicht angeordnet sind. Einer Elektrode oder ei- 
ner Kathode wircl ein wasserstoffhaltiges Brenngas zuge- 
fuhrt, wogegen der anderen Elektrode oder einer Anode sau- 
erstoffhaltiges Oxidationsgas zugefuhrt wird. Die Brenn- 20 
stoflzellen erzeugen durch elektrochemische Reaktionen, 
die an den Elektroden ablaufen, eine elektromotorische 
Kraft. Die unten angefiihrten Gleichungen (1) bis (3) stellen 
elektrochemische Reaktionen dar, die in den Brennstoffzel- 
len ablaufen. Die Gleichung (1) zeigt die an der Kathode ab- 25 
laufende Reaktion, wogegen die Gleichung (2) die an der 
Anode ablaufende Reaktion zeigt. Insgesamt lauft dement- 
sprechend in den Brennstoffzellen die durch die Gleichung 
(3) gezeigte Reaktion ab. 

H 2 — 2H + + 2e" (1) 30 
(l/2)0 2 + 2H + + 2e-->H 2 0 (2) 
H 2 + (1/2)0 2 ^H 2 0 (3). 

Die Brennstoffzellen sind zum Beispiel durch den Elek- 
trolyttyp und die Antriebstemperatur in Klassen eingeteilt. 35 
In Brennstoffzellen mit. Polymerclcktrolyt, in Brennstoffzel- 
len mit Phosphat und in Brennstoffzellen mit geschmolze- 
nem Karbonat konnen wegen ihrer Eigenschaften der Elek- 
trolyte ein Oxidationsgas und ein kohlendioxidhaltigcs 
Brenngas verwendet werden. In diesen Brennstoffzellen 40 
werden im ailgemeinen die Luft als das Oxidationsgas und 
das wasserstoffhaltige Gas, das durch Dampfum wandeln ei- 
nes rohen Brennstoffs mit Kohlenwasserstoff, wie zum Bei- 
spiel Methanol oder Erdgas, erzeugt wird, als das Brenngas 
verwendet. 45 

In einem Brennstoffzellensystem mit derartigen Brenn- 
stoffzellen ist eine Umwandlungseinrichtung vorgesehen, 
die als die Brennstoffumwandlungsvorrichtung arbeitet. Die 
Umwandlungseinrichtung wandelt den rohen Brennstoff 
durch die Umwandlungsreaktionen in ein Brenngas um. Die 50 
folgenden Umwandlungsreaktionen beispielsweise laufen in 
der Umwandlungseinrichtung ab, um Methanol dampfurn- 
zuwandeln, das als der rohe Brennstoff verwendet wird: 

CH 3 OH->CO + 2H 2 -90,0(U/mol) (4) 55 
CO + H 2 0 — C0 2 + H 2 + 40,5 (kJ/mol) (5) 
CH 3 OH + H 2 0 C0 2 + 3H 2 - 49,5 (kJ/mol) (6). 

Bei dem Vorgang, Methanol dampfumzu wandeln, lauft 
die durch die Gleichung (4) ausgedriickte Zersetzungsreak- 60 
tion des Methanols gleichzcitig mit der durch die Gleichung 

(5) ausgedriickten Umwandlungsreaktion von Kohlenmon- 
oxid ab. Insgesamt tritt somit die Reaktion der Gleichung 

(6) auf. Weil die Reaktion zum Umwandeln des rohen 
Brennstoffes endotherm ist, ist an der Umwandlungseinrich- 65 
tung eine externe WarmeeinheiU wie zum Beispiel ein Bren- 
ner oder ein Heizgerat, angeordnet, um die fur die endo- 
therme Umwandlungsreaktion erforderliche Warme zuzu- 
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fuhren. 

Wenn die fiir die Umwandlungsreaktion erforderliche 
Warme der Umwandlungseinrichtung extern zugefuhrt 
wird, wird eine grol3e Menge der Warme nicht fiir die Um- 
wandlungsreaktion verwendet, sondern vcrgcudet. Dies ver- 
ringert den energetischen Wirkungsgrad des gesamten Sy- 
stems mit der Umwandlungseinrichtung. Wenn zum Bei- 
spiel das heiBe Verbrennungsgas von dem Brenner die 
Warme liefert, die fiir die Umwandlungsreaktion erforder- 
lich ist, wird der heiBe VerbrennungsausstoB, der eine be- 
trachtliche Menge an Energie enthalt, welche fiir die Um- 
wandlungsreaktion nicht verwendet worden ist, von der 
Umwandlungseinrichtung vergeudet abgelassen. Wenn als 
die Heizeinheit das Heizgerat verwendet wird, wird in ei- 
nem anderen Beispiel eine belrachtliche Menge der von dem 
Heizgerat erzeugten Energie nicht dafur verwendet, die Um- 
wandlungsreaktionen zu beschleunigen, sondern um einen 
Reaktionsbehalter der Umwandlungseinrichtung zu behei- 
zen. 

In dem Verfahren zum Zufuhren von Warme von dem 
Brenner oder dem Heizgerat ist es schwierig, die Innentem- 
peratur der Umwandlungseinrichtung in einem gewiinsch- 
ten Temperaturbereich zu halten, der fiir die Umwandlungs- 
reaktionen geeignet ist und die ausreichende Aktivitat der 
Umwandlungsreaktionen sicherstellt, wenn sich die Menge 
der Umwandlungsreaktionen (das heiBt, die durch die Um- 
wandlungsreaktionen verarbeitete Menge) mit einer be- 
trachtlichen Anderung der der Umwandlungseinrichtung 
zugefuhrten, rohen Brennstoffmenge betrachtlich andert 
Wenn die Menge des der Umwandlungseinrichtung zuge- 
fuhrten, rohen Brennstoffes, wie zum Beispiel Methanol, er- 
hoht wird, um die durch die Umwandlungsreaktionen verar- 
beitete Menge zu erhohen, wird die Innentcmperatur der 
Umwandlungseinrichtung mit dem Ablaufen der endother- 
men Umwandlungsreaktion gesenkt. Die Temperatursen- 
kung fiihrt zu einer Deaktivierung der Umwandlungsreak- 
tion. Es kann beriicksichtigt werden, daB eine Erhohung der 
von dem Brenner oder dem Heizgerat gelieferten Warme- 
menge den Temperaturabfall in der Umwandlungseinrich- 
tung verhindert. Dieses Verfahren kann jedoch der Tempera- 
turanderung aufgrund einer abrupten Erhohung der durch 
die Umwandlungsreaktionen verarheiteten Menge nicht 
ausreichend folgen, weil in der Umwandlungseinrichtung 
eine Grenze fiir die Geschwindigkeit der Warmeubertra- 
gung vorhanden ist. 

Wenn andererseits die der Umwandlungseinrichtung zu- 
gefuhrte Menge des rohen Brennstoffes verringert wird, so 
daB die durch die Umwandlungsreaktionen verarbeitete 
Menge verringert wird, erhoht eine Verringerung der von 
den Umwandlungsreaktionen verbrauchten Warme die In- 
nentcmperatur der Umwandlungseinrichtung. In dem Fall, 
daB die Temperaturerhohung bewirkt, daB die Innenlempe- 
ratur der Umwandlungseinrichtung den gewunschten Tem- 
peraturbereich iiberschreitet, laufen in der Umwandlungs- 
einrichtung unerwiinschte Reaktionen ab, die anders sind als 
die durch die oben angegebenen Gleichungen (4) bis (6) 
ausgedriickten Umwandlungsreaktionen, und sie bewirken, 
daB das Brenngas mit unerwunschten Produkten verunrei- 
nigt wird. Die UbermaBige Temperaturerhohung der Um- 
wandlungseinrichtung verschlechtert den in der Umwand- 
lungseinrichtung cnthaltcnen Umwandlungskatalysator und 
verkurzt die Lebensdauer der Umwandlungseinrichtung. Es 
kann in Betracht gezogen werden, daB eine Verringerung der 
von dem Brenner oder dem Heizgerat gelieferten Menge an 
Warme die Temperaturerhohung in der Umwandlungsein- 
richtung verhindert. Dieses Verfahren kann jedoch der Tem- 
pcraturanderung aufgrund einer abrupten Verringerung der 
durch die Umwandlungsreaktionen verarbeiteten Menge 
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nicht ausreichend folgen, weil die Umwandlungseinrichtung 
selbst cine vorgegebenc Warmekapazitat aufweist. 

Ein anderes, bekanntes Verfahren zum Zufiihren der fur 
die Umwandlungsreaktion erforderlichen Warme fiihrt ein 
sauerstoffhaltiges Oxidationsgas sowie den rohen Brcnn- 5 
stoff der Umwandlungseinrichtung zu und bewirkt, daB die 
exothenne Oxidationsreaktion mit der endothermen Um- 
wandlungsreaktion in der Umwandlungseinrichtung ablauft, 
um die fur die Umwandlungsreaktion erforderliche Warme 
durch die durch die Oxidationsreaktion erzeugte Warme zu- to 
zufiihren (siehe zum Beispiel die japanische Patentverof- 
fentlichung mit der Nr. 4-160003). Eine in Fig. 5 gezeigte 
Umwandlungseinrichtung 134 ist ein Beispiel einer solchen 
bekannten Umwandlungseinrichtung. Die Umwandlungs- 
einrichtung 134 weist eine Umwandlungsreaktionseinheit 15 
180 auf, die eine Katalysatorschicht 181 aufweist. Die Kata- 
lysatorschicht 181 nimmt rohes Brenngas, das zum Beispiel 
Methanol cnthail, und die Luft, die iiber eine Luftzufiihrein- 
heit 190 von der AuBenseite aufgenommen wird, auf. In der 
Katalysatorschicht 181 ist ein Temperatursensor 186 ange- 20 
ordnet. Der Antriebszustand eines in der Luftzufuhreinheit 
190 angeordneten DurchfluBreglers 192 wird auf der Grund- 
lage der Temperatur in der Katalysatorschicht 181 geregelt, 
die von dem Temperatursensor 186 gemessen wird. Die Re- 
gelung des Antriebszustandes regelt die der Katalysator- 25 
schicht 181 zugefuhrte Luftmenge. 

Die der Katalysatorschicht 181 zugefuhrte Luftmenge 
wird gemaB der iiberwachten Temperatur der Katalysator- 
schicht 181 geregelt. Die Regelung der Zufuhr der Luft, die 
der Katalysatorschicht 181 zugefiihrt. wird, um die Innen- 30 
temperatur der Katalysatorschicht 181 in einem entspre- 
chenden Temperaturbereich zu halten, stellt folglich zwi- 
schen der von der Umwandlungsreaktion verbrauchte 
Warme und der durch die Oxidationsreaktion erzeugten 
Warme ein sehr gutes Gleichgewicht her und stellt die aus- 35 
reichend hohe Akt.ivit.at der in der Umwandlungseinrichtung 
134 ablaufenden Umwandlungsreaktionen sicher. In der 
Umwandlungseinrichtung 134 mit dieser Anordnung wird 
die fiir die Umwandlungsreaktionen erforderliche Warme 
Umwandlungseinrichtung zugefiihrt. Diese Anordnung ver- 40 
ringert efYektiv die Warmemenge, die nicht fiir die Um- 
wandlungsreaktionen verwendet, sondern vergeudet wird, 
und sie stellt dadurch den hohen energetischen Wirkungs- 
grad sicher. 

In dem vorgeschlagenen Aufbau, wo die Oxidationsreak- 45 
tion mit der Umwandlungsreaktion in der Umwandlungsein- 
richtung ablauft, ist es jedoch viel schwieriger, unter der 
Voraussetaung, daB sich die durch die Umwandlungsreak- 
tionen verarbcitete Mengc betrachtlich andert, die Tempera- 
tur der gesamten Umwandlungseinrichtung in dem ge- 50 
wiinscht.cn Temperaturbereich in einem gleichmaBigen Zu- 
stand zu halten. Wenn sich in der Umwandlungseinrichtung 
134 die durch die Umwandlungsreaktionen verarbeitete 
Menge abrupt erhoht, erhoht sich sowohl die von der Luft- 
zufuhreinheit 190 zugefuhrte Luft als auch die Zufuhr des 55 
rohen Brenngas es abrupt. Dies verursacht die ungleichma- 
Bige Temperaturverteilung in der Katalysatorschicht 181. 

Mit einer Erhohung der der Katalysatorschicht 181 zuge- 
fuhrten Luftmenge lauft die Oxidationsreaktion aktiv ab und 
hebt die Katalysatortemperatur in einem stromaufwartslie- 60 
genden Abschnitt. der Katalysatorschicht 181, der die hohe 
Luftkonzentration (Sauerstoffkonzentration) aufweist, das 
heiBt, in dem der Oberflache der Katalysatorschicht 181 na- 
heliegenden Abschnitt, welchcr die von der Luftzufuhrein- 
heit 190 zugefuhrte Luft auf nimmt, schnell an. Andererseits 65 
weist ein stromabwartsliegender Abschnitt der Katalysator- 
schicht 181, das heiBt, der Abschnitt in der Nahc der Ober- 
flache der Katalysatorschicht 181, welcher das resultie- 
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rende, umgewandelte Gas nach der Umwandlungsreaktion 
ablaBt, die niedrige SaucrstofTkonzentration auf, weil durch 
die Oxidationsreaktion an der stromaufwartsliegenden Seite 
Sauerstoff verbraucht worden ist. In dem stromab warts lie- 
genden Abschnitt. lauft die Dampfumwandlungsrcaktion ge- 
geniiber der Oxidationsreaktion aktiv ab und senkt die Kata- 
lysatortemperatur. Sogar wenn die Luftzufuhr gemaB den 
Ergebnissen der Erfassung von dem Temperatursensor 186 
geregelt wird, ist die Katalysatortemperatur an der stromauf- 
wartsliegenden Seite hoch und verringert sich entlang der 
Stromung des Gases in der Katalysatorschicht. 181 allmah- 
iich. Auf der stromaufwartsliegenden Seite der Katalysator- 
schicht 181 kann die hohe Temperatur durch die uner- 
wiinschten Reaktionen die Produktion von unerwunschten 
Bestandteilen und eine Verschlechterung des Katalysators 
verursachen. Andererseits kann an der stromabwartsliegen- 
den Seite der Katalysatorschicht 181 die niedrige Tempera- 
tur die herabgcselzte Aktivitat der Umwandlungsreaktionen 
verursachen. 

Eine Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, in einem 
Verfahren zum Umwandeln von Brennstoff sowie in einer 
Brennstoffumwandlungsvorrichtung und in einem Brenn- 
stoffzellensystem mit der darin vorgesehenen Brennstoff- 
umwandlungsvorrichtung den Warmenutzungsgrad in Um- 
wandlungsreaktionen zu erhohen. 

Eine andere Aufgabe der vorliegenden Erfindung- ist es, 
die Aktivitat der Umwandlungsreaktionen auf einem ausrei- 
chend hohen Niveau zu halten, und zwar sogar dann, wenn 
sich die durch die Umwandlungsreaktionen verarbeitete 
Menge andert. 

Die Aufgaben werden durch die Merkmale der Ansprii- 
che 1, 3 und 5 gelost. 

Wenigstcns ein Teil der obigen und der anderen betreffen- 
den Aufgaben wird durch ein Verfahren zum Umwandeln 
von in rohen Brenngas enthaltenem Kohlenwasserstoff in 
Wasserstoff durch eine endotherme Umwandlungsreaktion 
realisiert. Das Verfahren weist die folgenden Schritte auf: 

(a) Zufiihren von rohem Brenngas in eine Umwand- 
lungseinrichtung, die eine Vielzahl von Umwandlungs- 
reaktionseinheiten aufweist, in welchen die Umwand- 
lungsreaktion ablaufen, wobei das rohe Brenngas nach- 
einander durch die Vielzahl von Umwandlungsreakti- 
onseinheiten hindurchstromt; 

(b) Erfassen eines Ablaufens der Umwandlungsreak- 
tion in jeder der Vielzahl der Umwandlungsreaktions- 
einheiten; 

(c) Zufiihren von Sauerstoff zu jeder der Vielzahl von 
Rcaktionseinheitcn, um in jeder der Umwandlungsre- 
aktionseinheiten eine exotherme Oxidationsreaktion 
ablaufen zu lassen, und bewirken, daB die durch die 
Oxidationsreaktion erzeugte Warme fiir die Umwand- 
lungsreaktion verwendet wird; und 

(d) Regeln einer Sauerstoffmenge, die jeder Umwand- 
lungsreaktionseinheit zugefiihrt wird, auf der Grund- 
lage des Ablaufens der Umwandlungsreaktion, die in 
jeder Umwandlungsreaktionseinheit erfaBt wird. 

Die vorliegende Erfindung ist auch auf eine Brennstoff- 
umwandlungsvorrichtung gerichtet, die in rohem Brenngas 
cnthaltcncn Kohlenwasserstoff durch cine endotherme Um- 
wandlungsreaktion in Wasserstoff umwandelt und ein 
Brenngas ablaBt, das den Wasserstoff enthalt. Die Brenn- 
stoffumwandlungsvorrichtung weist das Folgende auf: 
eine Umwandlungseinrichtung mit einer Vielzahl von Um- 
wandlungsreaktionseinheiten, wobei jede Umwand-lungsre- 
aktionseinhcit cinen Umwandlungskatalysator, der die Um- 
wandlungsreaktion beschleunigt, und einen Oxidationskata- 
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lysator aufweist, der bei Vorhandensein von Sauerstoff eine 
cxothermc Oxidationsreaktion beschleunigt; cine Roh- 
brennstoffzufuhreinheit, die der Umwand-lungseinrichtung 
rohes Brenngas zufiihrt, so daB bewirkt wird, daB das rohe 
Brenngas nacheinander durch die Vielzahl der Umwand- 5 
lungsreaktionseinheilen hindurchstromt; eine ein Ablaufen 
erfassende Einheit, die ein Abkaufen der Umwandlungsre- 
aktion in jeder der vielzahl von Umwandlungsreaktionsein- 
heiten erfaBt; eine Sauerstoffzufuhreinheit, die jeder der 
Vielzahl von Umwandlungsreaktionseinheiten eine Sauer- 10 
stoffmenge zufiihrt, um die Oxidationsreaktion ablaufen zu 
lassen; eine Sauerstoffzufuhrregeleinheit, die eine Sauer- 
stoffmenge, welche jeder Umwandlungsreaktionseinheit 
uber die Sauerstoffzufuhreinheit zugefuhrt wird, auf der 
Grundlage des Ablaufens der Uniwandlungsreaktion regelt, 15 
das von der ein Ablaufen erfassenden Einheit erfaBt wird. 

In dem Verfahren zum Umwandeln von Brennstoff und 
der entsprechenden Brennstoff umwandlungsvorrichtung der 
vorliegenden Erfindung lauft die Umwandlungsreaktion rnit 
der Warme ab, die durch die Oxidationsreaktion, welche in 20 
der Vielzahl von Umwandlungsreaktionseinheiten ab lauft, 
erzeugt wird. Dieser Aufbau verringert effektiv die Energie- 
menge, die fur die Warmezufuhr verbraucht wird, welche 
fur die Umwandlungsreaktion erforderlich ist. Die jeder 
Umwandlungsreaktionseinheit zugefuhrte Sauerstoffmenge 25 
wird durch das Ablaufen der Umwandlungsreaktion in der 
Umwandlungsreaktionseinheit geregelt. Das Ablaufen der 
Umwandlungsreaktion wird folglich dadurch in einem ge- 
wiinschten Zustand gehalten, daB das Verhaltnis zwischen 
der Menge der Umwandlungsreaktion, die in der Brenn- 30 
stoffumwandlungsvorrichtung ablauft, und dem Sauerstoff 
eine vorgegebene Bedingung erfullt. 

Das Regeln der Sauerstoffmenge, die jeder Umwand- 
lungsreaktionseinheit zugefuhrt wird, ermoglicht es, daB das 
Ablaufen der Umwandlungsreaktion in dem gewtinschten 35 
Zustand gehalten werden kann. Sogar wenn sich die Menge 
der Umwandlungsreaktion, die in der Umwandlungseinrich- 
tung ablauft, andert, verhindert diese Anordnung in der 
Brennstoffumwandlungsvorrichtung wirksam Problcme 
aufgrund der ortlichen Temperaturerhohung oder des ortli- 40 
chen Temperaturabfalles. Das ortliche Uberschreiten der 
Sauerstoffzufuhr in einem bestimmten Abschnitt der Brenn- 
stoffumwandlungsvorrichtung erhoht die Temperatur in 
dem bestimmten Abschnitt und verursacht die Produktion 
von unerwiinschten Nebenprodukten und eine Verschlcchtc- 45 
rung des Katalysators. Andererseits senkt der ortliche Man- 
gel an einer Sauerstoffzufuhr in einem bestimmten Ab- 
schnitt die Temperatur in dem bestimmten Abschnitt. und 
verringert die Aktivitat der Umwandlungsreaktion. In dem 
Verfahren zum Umwandeln von Brennstoff und der entspre- 50 
chenden Brenn stoffumwandlungsvorrichtung der vorliegen- 
den Erfindung wird das Ablaufen der Umwandlungsreaktion 
durch Regeln der Sauerstoffzufuhr in dem gewiinschten Zu- 
stand gehalten. Dieser Aufbau verhindert die obigen Pro- 
bleme vortcilhaft sogar dann, wenn sich die Menge der Um- 55 
wandlungsreaktion, die in der Umwandlungseinrichtung ab- 
lauft, andert. 

Weil in jeder Umwandlungsreaktionseinheit das Ablaufen 
der Umwandlungsreaktion sogar dann in dem gewiinschten 
Zustand gehalten wird, wenn sich die durch die Umwand- 60 
lungsreaktion vcrarbcitcte Menge erhoht, wird jede Um- 
wandlungsreaktionseinheit effektiv dazu verwendet, die 
Umwandlungsreaktion zu beschleunigen. Die Brennstoff- 
umwandlungsvorrichtung der vorliegenden Erfindung erfor- 
dert kein keinen ubermaBigen Umwandlungskatalysator und 65 
verringert dadurch seine GroBe. 

GcmaB einer bevorzugten Anwendung des Verfahrens 
weist der Schritt (b) den folgenden Schritt auf: 
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Erfassen des Ablaufens der Umwandlungsreaktion in jeder 
der Vielzahl der Umwandlungsreaktionseinheiten auf der 
Grundlage einer Innentemperatur von jeder Umwandlungs- 
reaktionseinheit; und 

der Schritt (d) weist den folgenden Schritt auf: 
Regeln der jeder Umwandlungsreaktionseinheit zugefuhrten 
Sauerstoffmenge, um die Innentemperatur von jeder Um- 
wandlungsreaktionseinheit in einem vorgegebenen Tempe- 
raturbereich zu halten. 

GemaB einer bevorzugten Anwendung der Brennstoffum- 
wandlungsvorrichtung erfaBt die ein Ablaufen erfassende 
Einrichtung das Ablaufen der Umwandlungsreaktion in je- 
der der Vielzahl von Umwandlungsreaktionseinheiten auf 
der Grundlage einer Innentemperatur von jeder Umwand- 
lungsreaktionseinheit und die Sauerstoffzufuhrregeleinheit 
regelt die Sauerstoffmenge, die jeder Umwandlungsreakti- 
onseinheit zugefuhrt wird, um die Innentemperatur von je- 
der Umwandlungsreaktionseinheit in einem vorgegebenen 
Temperaturbereich zu halten. 

In dieser bevorzugten Anordnung wird die Sauerstoff- 
menge, die jeder Umwandlungsreaktionseinheit zugefuhrt 
wird, geregelt, um die Innentemperatur der Umwandlungs- 
reaktionseinheit in dem vorgegebenen Temperaturbereich 
zu halten. Dies ermoglicht cs, daB das Ablaufen der Um- 
wandlungsreaktion in einem gewiinschten Zustand gehalten 
werden kann und es stellt die ausreichend hohe Aktivitat der 
Umwandlungsreaktion sicher. 

Die vorliegende Erfindung ist desweiteren auf ein Brenn- 
stoffzellensystem gerichtet, das die Brennstoff-umwand- 
lungsvorrichtung der vorliegenden Erfindung und eine 
Brennstoffzelle aufweist, die durch die Brennstoffumwand- 
lungsvorrichtung erzeugtes Brenngas aufnimmt und die 
Elektrizitat erzeugt. 

In dem Brennstoffzellensystem mit dieser Anordnung 
wird die durch die Oxidationsreaktion erzeugte Warme fiir 
die Umwandlungsreaktion in der Brcnnstoffumwandlungs- 
vorrichtung verwendet. Diese Anordnung verringert die 
Energiemenge, die von derBrennstoffumwandlungsvorrich- 
tung als die Warme verbraucht wird, welche fiir die Um- 
wandlungsreaktion erforderlich ist, und sie erhoht dadurch 
den energetischen Wirkungsgrad des Brennstoffzellensy- 
stems. Weil in der Brennstoffumwandlungsvorrichtung das 
Ablaufen der Umwandlungsreaktion in dem gewiinschten 
Zustand gehalten wird, kann die Menge der in der Brenn- 
stoffumwandlungsvorrichtung ablaufenden Umwandlungs- 
reaktion mit einer Anderung der Energieerzeugung in den 
Brennstoffzellen geandert werden. Der in der Brennstoffum- 
wandlungsvorrichtung vorgesehene Umwandlungskatalysa- 
tor wird mit einer ausreichend hohen Effizienz verwendet, 
so daB die GroBe der Brennstoffumwandlungsvorrichtung 
auf ein ausreichendes Niveau verringert werden kann. 

Diese und andere Aufgaben, Merkmale, Gesichtspunkte 
und Vorteile der vorliegenden Erfindung werden aus der fol- 
genden detaillierten Beschreibung der bevorzugten Ausfuh- 
rungsform mit der beigefugten Zeichnung besonders er- 
sichtlich. 

Es zeigt: 

Fig. 1 schematisch einen Aufbau eines Brennstoffzellen- 
systems 20, das die vorliegende Erfindung verkorpert; 

Fig. 2 eine Querschnittsansicht, die einen Aufbau von 
Einhcitszcllcn 48 bzw. Zellen 48 einer Einheit darstcllt, wel- 
che einen Stapel von Brennstoffzellen 40 biiden; 

Fig. 3 schematisch den Aufbau einer Umwandlungsein- 
richtung 34; 

Fig. 4 ein FluBdiagramm, das eine Routine zur Regelung 
oder Katalysatortemperatur zeigt, welche in dem Brenn- 
stoffzellensystem 20 ausgefuhrt wird; und 

Fig. 5 einen Aufbau einer herkommlichen Umwand- 
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lungseinrichtung 134, welche eine einzige Kataiysator- 
schichl. 181 aufweist. 

Eine Ausf tinning sform der vorliegenden Erfindung wird 
unterhalb als eine bevorzugte Ausfuhrungsform beschrie- 
bcn. Fig, 1 zcigt schematise!) den Aufbau eincs Brcnnstoff- 5 
zellensy stems 20, das die vorliegende Erfindung verkorpert. 
Das Brennstoffzellensystem 20 weist als wesentliche Be- 
standteile einen Methanoltank 22, der Methanol speichert, 
einen Wassertank 24, der Wasser speichert, einen Brenner 
26, der Verbrennungsgas erzeugt, eine Verdichtereinheit 28, to 
die die Luft. komprimiert, eine Verdampfungseinrichtung 32, 
die mit dem Brenner 26 und der Verdichtereinheit 28 ver- 
bunden ist, eine Umwandlungseinrichtung 34, die durch die 
Umwandlungsreaktionen ein Brenngas erzeugt, eine CO- 
Verringerungseinheit 36, die die Konzentration von in dem 15 
Brenngas enthaltenen Kohlenmonoxid (CO) verringert, 
Brennstoffzellen 40, die durch die elektrochemischen Reak- 
tionen eine elektromotorische Kraft crzcugcn, und eine 
computerbetatigte Regeleinheit 50 auf. Die Brennstoffzellen 
40 arbeiten in dem Brennstoffzellensystem 20 als der Haupt- 20 
korper der Energieerzeugung. 

Die Brennstoffzellen 40 sind Brennstoffzellen mit Poly- 
merelektrolyt und weisen einen Stapelaufbau auf, in dem 
eine Vielzahl von Einheitszellen eine iiber der anderen ange- 
ordnet ist. Fig. 2 ist eine Querschnittsansicht, die einen Auf- 25 
bau der Einheitszellen 48 darstellt, welche die Brennstoff- 
zellen 40 bilden. Jede Einheitszelle 48 weist einen Elektro- 
lytfilm 41, eine Kathode 42, eine Anode 43 und Trennein- 
richtungen bzw. Abstandseinrichtung 44 und 45 auf. 

Die Kathode 42 und die Anode 43 sind Gasdiffusions- 30 
elektroden, die tiber dem Elektrolytfilm 41 angeordnet sind, 
so daB sie einen sandwich-ahnlichen Aufbau bilden. Die 
Trenneinrichtungen 44 und 45 sind auBerhaib dcs sandwich- 
ahnlichen Aufbaus angeordnet und jeweiis mit der Kathode 
42 und der Anode 43 verbunden, um Strornungsdurchlasse 35 
fur das Brenngas und das Oxidationsgas auszuformen. Die 
Strornungsdurchlasse 44P des Brenngases werden durch die 
Kathode 42 und die Trenneinrichtung 44 definiert, wogegen 
die Strornungsdurchlasse 45P des Oxidationsgascs durch die 
Anode 43 und die Trenneinrichtung 45 definiert werden. 40 
Obwohl in der Zeichnung der Fig. 2 die Trenneinrichtungen 
44 und 45 die Strornungsdurchlasse nur an den jeweiligen 
einen Seiten ausformen, weisen die Trenneinrichtungen 44 
und 45 in Wirklichkeit an beiden Seiten Rippen auf. Jede 
Trenneinrichtung 44 und 45 ist an der Kathode 42 der Ein- 45 
heitszelle 48 angeordnet, um die Strornungsdurchlasse 44P 
des Brenngases zu definieren, und an der Anode 43 der an- 
grenzenden Einheitszelle 48 angeordnet, um die Strornungs- 
durchlasse 45P des Oxidationsgases zu definieren. Die 
Trenneinrichtungen 44 und 45 sind mit den Gasdiffusions- 50 
elektroden 42 und 43 verbunden, um die Gasstromungs- 
durchlasse 44P und 45P auszuformen, wahrend sie zwi- 
schen den angrenzenden Einheitszellen 48 die Stromung des 
Brenngases von der Stromung des Oxidationsgases trennen. 
Wenn die Einheitszellen 48 ubereinandcr angeordnet sind, 55 
so daB sie den Stapelaufbau ausformen, konnen die zwei, an 
beiden Endabschnitten des Stapelaufbaus angeordneten 
Trenneinrichtungen nur an der jeweiis einen Seiten, die mit 
den Gasdiffusionselektroden in Verbindung steht, Rippen 
aufweisen. 

Der Elektrolytfilm 41 ist. ein protoncnleitcndcr, ionenaus- 
tauschender Film, der aus einem Polymermaterial, wie zum 
Beispiel Fluorharz, gebildet wird und im nassen Zustand 
vorteilhafte, elektrische Leitfahigkeit zeigt. In dicser Aus- 
fuhrungsform wird fur den Elektrolytfilm 41 ein Nafion- 65 
Film verwendet (der von DuPont hergestellt wird). Die 
Oberflache des Elektrolytfilms 41 ist mit Platin odcr cincr 
platinendialtenden Legierung beschichtet, die als ein Kata- 
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lysator arbeitet. In dem in dieser Ausfuhrungsform verwen- 
dete Verfahren zum Auflragen des Katalysators wird Kohle- 
pulver mit daran angeordnetem Platin oder mit einer daran 
angeordneten platinenthaltenden Legierung hergestellt, es 
wird das Kohlcpulver mit dem angeordneten Katalysator in 
einem geeigneten, organischen Losungsmittel verteilt, es 
wird zu der Dispersion eine bestimmte Menge an Elektrolyt- 
losung zugegeben (zum Beispiel eine Nafion-Losung, die 
von Aldrich Chemical Corp. hergestellt wird), um eine Paste 
zu bilden, und es wird die Paste an dem Elektrolytfilm 41 
durch Siebdruck aufgebracht. In einem anderen, gangigen 
Verfahren wird die Paste, die das Kohlepulver mit angeord- 
netem Katalysator enthalt, als dunne Lage ausgebildet und 
es wird die dunne Lage an den Elektrolytfilm 41 gepreBt. 

Die Kathode 42 und die Anode 43 werden aus Kohlege- 
webe hergestellt, das aus Garnen gewebt wird, welche aus 
Kohlefasern bestehen. Obwohl die Kathode 42 und die An- 
ode 43 in dieser Ausfuhrungsform aus Kohlefasern beste- 
hen, sind vorteilhafterweise auch Kohlepapier und Kohle- 
filz, die aus Kohlefasern bestehen, als Material der Kathode 
42 und der Anode 43 verwendbar. 

Die Trenneinrichtungen 44 und 45 werden aus einem gas- 
undurchlassigen, leitfahigen Material hergestellt, zum Bei- 
spiel aus gasundurchlassigem, dichten Kohlenstoff (dense 
carbon), der durch Pressen von Kohlenstoff erzielt wird. 
Jede der Trenneinrichtungen 44 und 45 weist eine Vielzahl 
von Rippen auf, die an beiden Oberflachen parallel ausge- 
formt sind. Wie im voraus beschrieben ist, wird jede der 
Trenneinrichtungen 44 ,und 45 mit der Oberflache der Ka- 
thode 42 von einer Einheitszelle 48 verbunden, um die Stro- 
rnungsdurchlasse 44P des Brenngases zu definieren, und mit 
der Anode 43 der angrenzenden Einheitszelle 48, um die 
Strornungsdurchlasse 45P dcs Oxidationsgascs zu definie- 
ren. Die an der Oberflache von jeder Trenneinrichtung aus- 
geformten Rippen konnen jede Form aufweisen, die die Zu- 
fuhr des Brenngases und dcs Oxidationsgases zu den Gas- 
diffusionselektroden gestattet, obwohl die Rippen eine Viel- 
zahl von Ausnehmungen sind, die in dieser Ausfuhrungs- 
form parallel ausgeformt sind. Die an den jeweiligen Ober- 
flachen ausgeformten Rippen von jeder Trenneinrichtung 
konnen unter vorgegebenen Winkeln, zum Beispiel unter 
rechten Winkel, angeordnet sein. 

Die Trenneinrichtung 44, die Kathode 42, der Elektrolyt- 
film 41, die Anode 43 und die Trenneinrichtung 45 sind in 
dieser Reihcnfolge ubereinander angeordnet, so daB sie jede 
Einheitszelle 48 bilden, die eine Basiseinheit der Brenn- 
stoffzellen 40 ist. Ein Stapelaufbau wird dadurch fertigge- 
stellt, daB viele Satze dieser Einheitszellen 48 (in dieser 
Ausfuhrungsform sind es einhundert Satze) schichtweise 
angeordnet werden und daB Stromkollektorplatten, die aus 
dichtem Kohlenstoff oder aus Kupfer bestehen, an beiden 
Seitenendabschnitten der Schicht angeordnet werden. 

Das Folgende beschreibt die anderen Bestandteile des 
Brennstoffzellensystems 20 neben den Brennstoffzellen 40 
und ihre Vcrbindungen. Die Verdampfungseinrichtung 32 
nimmt von dem Methanoltank 22 zugefuhrtes Methanol und 
von dem Wassertank 24 zugefuhrtes Wasser auf und ver- 
dampft die Mischung aus Methanol und Wasser. Die Ver- 
dampfungseinrichtung 32 ist mit dem Brenner 26 und der 
Verdichtereinheit 28 verbunden, wie es oben erwahnt ist. 
Die Verdampfungseinrichtung 32 nimmt. iiber die Verdich- 
tereinheit 28 einen Verbrennungsgas ausstoB von dem Bren- 
ner 26 auf, wie es spater erlautert wird. Die Verbrennungs- 
warme wird zu einem in der Verdampfungseinrichtung vor- 
gesehenen (nicht gezeigten) Warmetauscher iibertragen, um 
die Mischung aus Methanol und Wasser, welche der Ver- 
dampfungseinrichtung 32 zugefuhrt werden, zu kochen und 
zu verdampfen. 
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Eine Methanolstromungsleitung 60 zum Zufiihren von 
Methanol odcr dem rohem Brennstoff von dem Methanol- 
tank 22 zu der Verdarapfungseinrichtung 32 ist mit einer 
zweiten Pumpe 71 versehen, die die zu der Verdampfungs- 
einrichtung 32 zugefuhrte Methanol mcnge rcgelt. Die 5 
zweite Pumpe 71 ist mit der Regeleinheit 50 verbunden und 
wird ais Reaktion auf ein von der Regeleinheit SO ausgege- 
benes Signal angetrieben, um die Stromung des zu der Ver- 
dampfungseinrichtung 32 zugefuhrten Methanols zu regeln. 

Eine Wasserzufuhrleitung 62 zum Zufiihren von Wasser 10 
aus dem Wassertank 24 zu der Verdampfungseinrichtung 32 
ist mit einer dritten Pumpe 72 versehen, die die der Ver- 
dampfungseinrichtung 32 zugefuhrte Wassermenge regelt. 
Die dritte Pumpe 72 ist wie die zweite Pumpe 71 mit der Re- 
geleinheit 50 verbunden und wird als Reaktion auf ein von 15 
der Regeleinheit 50 ausgegebenes Signal angetrieben, um 
die der Verdampfungseinrichtung 32 zugefuhrte Wasser- 
menge zu regeln. Die Methanolstromungsleitung 60 und die 
Wasserzufuhrleitung 62 vereinigen sich zu einer ersten 
Brennstoffzufuhrleitung 63, die mit der Verdampfungsein- 20 
richtung 32 verbunden ist. Die zweite Pumpe 71 und die 
dritte Pumpe 72 regeln jeweils die Methanolstromung und 
die Wassermenge so, wie es oben beschrieben ist. Dement- 
sprechend wird iiber die erste Brennstoffzufuhrleitung 63 
der Verdampfungseinrichtung 32 eine Mischung zugefiihrt, 25 
die eine vorgegebene Methanolmenge und eine vorgege- 
bene Wassermenge aufweist. 

Die mit der Verdampfungseinrichtung 32 verbundene 
Verdichtereinheit 28 komprimiert die von der AuBenseite 
des Brcnnstoffzellcn systems 20 aufgenommenc Luft und 30 
fuhrt die komprimierte Luft den Anoden der Brennstoffzel- 
len 40 zu. Die Verdichtereinheit 28 weist eine Hirbine 28a 
und einen Verdichtcr 28b auf, die als Laufrader bzw. als Liif- 
terrader ausgeformt sind. Die Turbine 28a und der Verdich- 
ter 28b sind iiber eine Welle 28c axial miteinander verbun- 35 
den. Die Drehung der Turbine 28a wird iibertragen, um den 
Verdichter 28b anzutreiben und zu drehen. Der Brenner 26 
ist auch mit der Verdampfungseinrichtung 32 verbunden. 
Die Turbine 28a wird von dem hciBen Vcrbrcnnungsgas, das 
von dem Brenner 26 zugefiihrt wird, angetrieben und ge- 40 
dreht. Der Verdichter 28b dreht sich mit der Drehung der 
Turbine 28a und komprimiert. die Luft. Die Luft wird iiber 
eine LufteinlaBleitung 29 von der AuBenseite zum Verdich- 
ter 28b aufgenommen. Die von der Verdichtereinheit 28 
komprimierte Luft wird den Brennstoffzellen 40 iiber eine 45 
Oxidationsgaszufiihrleitung 68 zugefiihrt, damit sie den in 
den Brennstoffzellen 40 ablaufenden, elektrochemischen 
Reaktionen unterzogen wird. 

Die Turbine 28a, die von dem hciBcn Vcrbrennungsgas 
des Brenners 26 angetrieben wird, besteht aus einer feuerfe- 50 
sten Legierung oder aus Keramik, um die ausreichende Wi- 
derstandsfahigkeit und Haltbarkeit gegeniiber Hitze zu si- 
chern. In dieser Ausfiihrungsform wird eine Nickel-Legie- 
rung (die von Inconel Corp. hergestellte Inconel 700) ver- 
wendet. Der Verdichter 28b besteht aus einer Aluminium- 55 
Leichtmetallegierung. 

Der Brenner 26 zum Antreiben der Turbine 28a nimmt 
den Brennstoff fiir die Verbrennung von den Kathoden der 
Brennstoffzellen 40 und dem Methanoltank 22 auf. Das 
wasserstoffreiche Gas, das in der Umwandlungseinrichtung 60 
34 durch Umwandeln von Methanol erzeugt wird, wird den 
elektrochemischen Reaktionen unterzogen, die in den 
Brennstoffzellen 40 ablaufen. Walirend ein Teil des zu den 
Brennstoffzellen 40 gefuhrten Wasserstoffcs von den elek- 
trochemischen Reaktionen verbraucht wird, wird ein Brenn- 65 
gasausstoB, der den verbleibenden Wasserstoff enthalt, zu 
einer Brennstoff ablafllcitung 67 abgelassen. Der Brenner 26 
ist mit der BrennstoffablaBleitung 67 'verbunden, um den 
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AusstoB an Brenngas aufzunehmen. Dies ermoglicht, dafi 
der verbleibende Wasserstoff vollstandig verbrannt wird 
und es verbessert den Ausnutzungsgrad des Brennstoffes. 
Der BrennstoffausstoB ist im allgemeinen fiir die Brenn- 
stoff menge, welche fiir die Vcrbrcnnungsrcaktion in dem 
Brenner 26 erforderlich ist, nicht ausreichend. Der Brenner 
26 nimmt von dem Methanoltank 22 Methanol auf, das der 
unzureichenden Menge oder der Gesamtmenge entspricht, 
die fur die Verbrennungsreaktion in dem Brenner 26 erfor- 
derlich ist, wenn von den Brennstoffzellen 40 kein Brenn- 
gasausstoB erzeugt. wird, was zum Beispiel dann der Fall ist, 
wenn das Brennstoffzellensystem 20 in Betrieb geht. Metha- 
nol wird dem Brenner 26 iiber eine Methanolabzweigung 61 
zugefiihrt. Die Methanolabzweigung 61 zweigt von der Me- 
thanolstromungsleitung 60 ab, die Methanol von dem Me- 
thanoltank 22 der Verdampfungseinrichtung 32 zufiihrt. 

Ein erster Temperatursensor 73, der an dem Brenner 26 
angeordnet ist, miBt die Tcmpcratur der Verbrennungs- 
warme in dem Brenner 26 und gibt die MeBergebnisse in die 
Regeleinheit 50 ein. Die Regeleinheit 50 gibt auf der Grund- 
lage der Eingabe von dem ersten Temperatursensor 73 an 
die erste Pumpe 70 ein Antriebssignal aus und regelt die 
dem Brenner 26 zugefuhrte Methanolmenge, so daB die Ver- 
brennungstemperatur in dem Brenner 26 in einem vorgege- 
benen Bereich (d. h. in einem Bereich von ungefahr 800°C 
bis 1000°C) gehalten wird. Das Verbrennungsgas in dem 
Brenner 26 wird zum Antreiben und zum Drehen der Tur- 
bine 28a verwendet und wird anschlieBend der Verdamp- 
fungseinrichtung 32 zugefiihrt. Weil in der Turbine 28a der 
Ausnutzungsgrad des Warmcaustausches relativ niedrig ist 
(er ist nicht hoher als ungefahr 10%), erreicht die Tempera- 
tur des zu der Verdampfungseinrichtung 32 geleiteten Ver- 
brennungsausstoBes die Hdhc von ungefahr 600°C bis 
700°C, was als Warmequelle der Verdampfungseinrichtung 
32 ausreicht. Die Losungsmischung von Methanol und Was- 
ser, die iiber die erste Brennstoffzufuhrleitung 63 zugefiihrt. 
wird, wird durch den heiBen Verbrennung sausstoB ver- 
dampft, der der Verdampfungseinrichtung 32 zugefiihrt 
wird. Das rohe Brenngas, welches die gasformige Mischung 
aus Methanol und Wasser enthalt, die durch die Verdamp- 
fungseinrichtung 32 verdampft wird, wird durch eine zweite 
Brennstoffzufuhrleitung 64 zu der Umwandlungseinrich- 
tung 34 geleitet. 

Die Umwandlungseinrichtung 34 wandelt das rohe 
Brenngas, welches das verdampfte Methanol und Wasser 
enthalt, durch die Umwandlungsreaktionen in wasserstoff- 
reiches Brenngas um. Der Aufbau der Umwandlungsein- 
richtung 34 und die in der Umwandlungseinrichtung 34 ab- 
laufenden Umwandlungsreaktionen sind ein wesentlicher 
Teil der vorliegenden Erfindung und werden spater im De- 
tail erklart. In der zweiten Brennstoffzufuhrleitung 64, die 
das rohe Brenngas aus Methanol und Wasser der Umwand- 
lungseinrichtung 34 zufiihrt, ist ein zweiter Temperatursen- 
sor 74 angeordnet und er miBt die Temperatur des rohen, der 
Umwandlungseinrichtung 34 zugefuhrten Brenngases aus 
Methanol und Wasser. Die MeBergebnisse, die die Tempera- 
tur des rohen Brenngases aufzeigen, werden in die Regelein- 
heit 50 eingegeben. Wenn auf der Grundlage der Eingabe 
von dem ersten Temperatursensor 73 das Antriebssignal an 
die erste Pumpe 70 ausgegeben wird, korrigiert die Regel- 
einheit 50 den Antricbswert. fiir die erste Pumpe 70 und sie 
regelt auf der Grundlage der Eingabe von dem zweiten Tem- 
peratursensor 74 die dem Brenner 26 zugefuhrte Methanol- 
menge. Die Temperaturrcgelung des Verbrennungsgases in 
dem Brenner 26 fuhrt zu einer Regelung der Temperatur des 
durch die Verdampfungseinrichtung 32 verdampften, rohen 
Brenngases. Das rohe, von der Verdampfungseinrichtung 32 
zugefuhrte Brenngas wird im allgemeinen auf ungefahr 
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250°C erwarmt. 

Wic spater erlautcrt wird, hal Sauerstoff init. den Um- 
wandlungsreaktionen zu tun, die in der Umwandlungsein- 
richtung 34 ablaufen. Die Umwandlungseinrichtung 34 ist 
dementsprcchend mit einer Geblaseeinrichtung 38 vcrsehen, 5 
die den fur die Umwandlungsreaktionen erfcrderlichen Sau- 
erstoff zufiihrt. Die Geblaseeinrichtung 38 komprimiert die 
von der AuBenseite aufgenommene Luft und fiihrt uber eine 
Luftzufuhrleitung 39 die komprimierte Luft der Umwand- 
lungseinrichtung 34 zu. Die Geblaseeinrichtung 38 ist mit 10 
der Regeleinheit 50 verbunden, die den Antriebszustand der 
Geblaseeinrichtung 38 regelt. 

Die CO-Verringerungseinheit 36 verringert die Konzen- 
tration von Kohlenmonoxid, das in dem Brenngas enthalten 
ist, welches uber eine dritte Brennstoffzufuhrleitung 65 von 15 
der Umwandlungseinrichtung 34 zugefiihrt wird. Die allge- 
meinen Umwandlungsreaktionen von Methanol werden 
durch die oben gcgcbencn Gleichungcn (4) bis (6) gezeigi. 
In dem tatsachlichen Zustand laufen die Umwandlungsreak- 
tionen jedoch nicht ideal ab, wie es durch diese Gleichungen 20 
ausgedriickt ist, und das von der Umwandlungseinrichtung 
34 ausgegebene Brenngas enthalt eine bestimmte Menge an 
Kohlenmonoxid. Die CO-Verringerungseinheit 36 ist folg- 
lich angcordnet, urn die Konzcntration von Kohlenmonoxid 
zu verringern, das in dem den Brennstoffzellen 40 zugefiihr- 25 
ten Brenngas enthalten ist. 

Die Brennstoffzellen 40 dieser Ausfuhrungsform sind 
Brennstoffzellen mit Polymerelektrolyt und weisen als Ka- 
talysator daran angeordnete s Platin oder eine daran ange- 
ordnete platinhaltigc Lcgierung auf, urn die Zcllenreaktio- 30 
nen zu beschleunigen. In dieser Ausfuhrungsform ist der 
Platinkatalysator an der Oberflache des Elektrolytfilms 41 
angcordnet. In dem Fall, daB das Brenngas eine bestimmte 
Menge an Kohlenmonoxid enthalt, wird von dem Platinka- 
talysator Kohlenmonoxid adsorbiert, so daB sich die kataly- 35 
tische Aktivitat verringert., und cs bccintrachtigt. die durch 
die oben angegebene Gleichung (1) ausgedruckte Kathoden- 
reaktion, so daB sich die Leistung der Brennstoffzellen ver- 
schlechtert. In dem Aufbau zum Erzeugen von Elcktrizitat 
mit den Brennstoffzellen mit Polymerelektrolyten, wie die 40 
Brennstoffzellen 40 dieser Ausfuhrungsform, ist es dement- 
sprechend wesentlich, die in dem Brenngas enthaltene Koh- 
lenmonoxidkonzentration auf ein vorgegebenes Niveau oder 
darunter zu verringern und dadurch die Verschlechterung 
der Zellcnleistung zu verhindern. In den Brennstoffzellen 45 
mit Polymerelektrolyt ist die erlaubte Grenze fur die in dem 
Brenngas enthaltene Kohlenmonoxidkonzentration nicht 
hoher als einige ppm. 

Das der CO-Verringerungseinheit 36 zugefuhrte Brenn- 
gas ist das wasserstoffreiche Gas, welches eine bestimmte 50 
Menge an Kohlenmonoxid aufweist. Die CO-Verringc- 
rungseinheit 36 oxidiert eher Kohlenmonoxid als den in 
dem Brenngas enthaltenen Wasserstoff. Die CO-Verringe- 
rungseinheit 36 ist mit Tragern gefullt, an welchen ein Se- 
lektivkohlenmonoxid-Oxidationskatalysator angcordnet ist. 55 
Beispiele fur Selektivkohlenmonoxid-Oxidationskatalysa- 
toren weisen Platin, Ruthenium, Palladium, Gold und eine 
Vielzahl von Legierungen auf, die irgendeines dieser Me- 
talle als das erste Element auf weisen. Die resultierende 
Konzentration an Kohlenmonoxid in dem von der CO-Ver- 60 
ringerungseinheit. 36 bcarbcitetcn Brenngas hangt. von der 
Antriebstemperatur der CO-Verringerungseinheit 36, der 
Konzentration des in dem zugefiihrten Brenngas enthaltenen 
Kohlenmonoxids und der Stromung des der CO-Verringe- 
rungseinheit 36 zugefiihrten Brenngases pro Einheitsvolu- 65 
men des Katalysators ab. An der CO-Verringerungseinheit 
36 ist ein (nicht gczcigtcr) Kohlenmonoxidscnsor angcord- 
net. Die Betriebstemperatur der CO-Verringerungseinheit 
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36 und die Stromung des der CO-Verringerungseinheit 36 
zugefiihrten Brenngases wird gcinaB den Daten des Kohlen- 
monoxidsensors geregelt, um die resultierende Kohlenmon- 
oxidkonzentration, die in dem bearbeiteten Brenngas enthal- 
ten ist, auf oder unter einige ppm zu verringern. 

Das Brenngas mit der verringerlen Kohlenmonoxidkon- 
zentration, das von der CO-Verringerungseinheit 36 ausge- 
geben wird, wird uber eine vierte Brennstoffzufuhrleitung 
66 den Brennstoffzellen 40 zugefiihrt und an den Kathoden 
der Brennstoffzellen 40 der Zellenreaktion unterworfen. Der 
AusstoB an Brenngas nach der Zellenreaktion in den Brenn- 
stoffzellen 40 wird zu der BrennstoffablaBleitung 67 abge- 
lassen und dem Brenner 26 zugefiihrt, wo der in dem Brenn- 
gasausstoB verbleibende Wasserstoff als der Verbrennungs- 
brennstoff verbraucht wird, wie es im voraus beschrieben 
ist. Andererseits wird das Oxidationsgas, das bei der Zellen- 
reaktion an den Anoden der Brennstoffzellen 40 von Bedeu- 
tung ist, als die komprimierte Luft von der Verdichtereinheit 
28 Liber die Oxidationsgaszufiihrleitung 68 zugefiihrt. Der 
Oxidationsgas ausstoB nach der Zellenreaktion in den Brenn- 
stoffzellen 40 wird durch eine OxidationsgasablaBleitung 69 
ausgelassen. 

Die Regeleinheit 50 ist als eine Recheneinheit mit einem 
Mikrocomputer aufgebaut. Insbesondere weist. die Regel- 
einheit 50 eine CPU 54, die eine Vielzahl von Operationen 
gemaB dem gegenwartigen Regelungsprogramm ausftihrt, 
einen ROM 56, in der Regelungsprogramme und Rege- 
lungsdaten im voraus gespeichert werden, die fur die Viel- 
zahl von durch die CPU 54 ausgefiihrten Operationen erfor- 
dcrlich sind, cinen RAM 58, in dem verschiedenc Daten, die 
fiir die Vielzahl von durch die CPU 54 ausgefiihrten Opera- 
tionen erforderlich sind, vorlaufig hineingeschrieben und 
ausgelesen werden, und einen Eingabe-Ausgabe-AnschluB 
52 auf, der Erfassungssignale von den Temperatursensoren 
aufnimmt und auf der Grundlage der Ergebnisse von den 
Operationen durch die CPU 54 an die Pumpcn und die Ge- 
blaseeinrichtung 38 Antriebssignale ausgibt. 

Das Folgende beschreibt den Aufbau der Umwandlungs- 
einrichtung 34 als den wcsentlichen Teil der vorliegenden 
Erfindung. Fig. 3 zeigt schematisch den Aufbau der Um- 
wandlungseinrichtung 34. Die Umwandlungseinrichtung 34 
dieser Ausfuhrungsform weist. drei iibereinander angeord- 
nete Umwandlungsreaktionseinheiten auf, das heiBt, eine er- 
ste Umwandlungsreaktionseinheit 80, eine zweite Umwand- 
lungsre-aktionscinhcit 82 und eine dritte Umwandlungs- 
reak-tionseinheit 84. Diese Umwandlungsreaktionseinhei- 
ten 80, 82 und 84 weisen jeweils eine erste Katalysator- 
schicht 81, eine zweite Kataly satorschicht 83 und eine dritte 
Katalysatorschicht 85 auf. Das von der Vcrdampfungsein- 
richtung 32 uber die zweite Brennstoffzufuhrleitung 64 zu- 
gefuhrte, rohc Brenngas stromt. der Rcihc nach durch die er- 
ste Umwandlungsreaktionseinheit 80, durch die zweite Um- 
wandlungsreaktionseinheit 82 und durch die dritte Um- 
wandlungsreaktionseinheit 84 hindurch, es wird den Um- 
wandlungsreaktionen unterworfen, die in den Kataly sator- 
schichten 81, 83 und 85 der jeweiligen Umwandlungsreakti- 
onseinheiten 80, 82 und 84 ablaufen, und es wird als das 
wasserstoffreiche Brenngas an die dritte Brennstoffzufuhr- 
leitung 65 abgegeben. Die jeweiligen Katalysatorschichten 
81, 83 und 85, die in der Umwandlungseinrichtung 34 dieser 
Ausfuhrungsform enthalten sind, sind so ausgestaltct, daB 
sie einen groBen Querschnitt (das heiBt konkret, einen gro- 
Ben Querschnitt senkrecht zu der Stromungsrichtung des 
Gases) und entlang der Stromung des Gases cine geringe 
Dicke aufweisen. Die jeweiligen Katalysatorschichten 81, 
83 und 85 weisen eine identische Hone eines zusammenge- 
setzten Katalysators auf, der einen Umwandlungskatalysa- 
tor und einen Oxidationskatalysator aufweist, wie spater er- 
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lautert wird. Die Gesamthohe des in den Katalysatorschich- 
ten 81, 83 und 85 enthaltcnen Katalysators wird so vorgege- 
ben, daB es ermoglicht wird, daB sogar dann eine ausrei- 
chende Menge an Brenngas erzeugt wird, wenn die Last, die 
von den Brennstoffzellcn 40 clektrische Energie bcan- 
sprucht, die erwartete maximale Hdhe hat. 

Jede Katalysatorschicht ist mit Kugeln eines Cu-Zn-Kata- 
lysators homogen gefullt, die als der Umwandlungskataly- 
sator arbeiten. Die Kugeln des Umwandlungskatalysators 
werden durch Extrudieren einer Mischung eines Metallkata- 
lysators, der durch das gemeinsame Abscheiden von Kupfer 
und Zinkoxid hergestellt wird, und einem Binder, wie zum 
Beispiel Aluminiumoxid, als Partikel mit einem Durchmes- 
ser von 3 bis 7 mm erzielt. Zudem ist in dieser Ausfuhrungs- 
fonn der als der Oxidation skatalysator wirkende Platinkata- 
Lysator an der Oberflache der Kugeln des Cu-ZN- Katalysa- 
tors angeordnet. Der Oxidationskatalysator wird an der 
Oberflache der Kugeln zum Beispiel durch Impragnicren 
der Kugeln des Cu-Zn-Katalysators mit einer lijsung, die 
den Platinkatalysator aufweist, und durch Trocken der Ku- 
geln angeordnet, urn den Platinkatalysator an der Oberflache 
der Kugeln anzuordnen. Das rohe, der Umwandlungsein- 
richtung 34 zugefuhrte Brenngas gelangt mit der Oberflache 
der Katalysatorkugeln in Bcruhrung und bcwegt sich zu 
dem AuslaB der Umwandlungseinrichtung 34, der mit der 
dritten Brennstoffzufiihrleitung 65 verbunden ist, wobei die 
Umwandlungsreaktionen und die Oxidationsreaktionen ab- 
laufen. Wenn der Cu-Zn-Katalysator verwendet wird, um 
die Dampfumwandlungsreaktionen zu beschleunigen, liegt 
die Rcaktionstcmperatur, die die ausreichcnde Aktivitat der 
Umwandlungsreaktionen sicherstellt, in einem Bereich von 
250°C bis 300°C 

Die Umwandlungseinrichtung 34 ist mit einer Luftzufuh- 
reinheit 90 versehen, die der Umwandlungseinrichtung 34 
Sauerstoff zufiihrt, der fiir die spater diskutierten Oxidati- 
onsreaktionen erforderlich ist. Die Luftzufuhrcinhcit 90 
weist Luftzufuhrabzweigungen 91, 93 und 95 auf, die von 
der Luftzufuhrleitung 39 abzweigen und jeweils die Luft, 
die von der Geblasceinrichtung 38 iiber die Luftzufuhrlei- 
tung 39 zugefiihrt wird, den Katalysatorschichten 81, 83 und 
85 zufiihren. Die Luftzufuhrabzweigungen 91, 93 und 95 
sind an der Flache der stromaufwartigen Seite der jeweili- 
gen Katalysatorschichten 81, 83 und 85 weit offen, die die 
groBen Querschnitte aufweist. Die von den jeweiligen Luft- 
zufuhrabzweigungen 91, 93 und 95 zugefuhrte Luft wird mit. 
dem rohen Brenngas, das bei dem Ablaufen der Umwand- 
lungsreaktionen durch die Umwandlungseinrichtung 34 
st.romt, ausreichend vermischt. und wird den jeweiligen Ka- 
talysatorschichten 81, 83 und 85 zugefiihrt. In den Luftzu- 
fuhrabzweigungen 91, 93 und 95 sind jeweils DurchfluBreg- 
ler 92, 94 und 96 angeordnet. Die DurchfluBregler 92, 94 
und 96 sind Magnetventile, die mit der Regeleinheit 50 ver- 
bunden sind. Die Regeleinheit 50 regelt den Ein-Aus-Zu- 
stand der DurchfluBregler 92, 94 und 96 und regelt die den 
jeweiligen Katalysatorschichten 81, 83 und 85 zugefuhrten 
Luftmengen. 

In den Umwandlungsreaktionseinheiten 80, 82 und 84 
sind Temperatursensoren 86, 87 und 88 angeordnet. Diese 
Temperatursensoren 86 bis 88 sind in den jeweiligen Kata- 
lysatorschichten 81, 83 und 85 angeordnet und mit der Re- 
geleinheit 50 verbunden. Die Regeleinheit. 50 nimmt dem- 
entsprechend die Imformationen auf, die die Temperaturen 
in den Katalysatorschichten 81, 83 und 85 betrachten. Die 
Regeleinheit 50 regelt den Ein-Aus-Zustand der DurchfluB- 
regler 92, 94 und 96 und regelt auf der Grundlage der einge- 
gebenen Informationen, die die Innentemperaturen der Ka- 
talysatorschichten 81, 83 und 85 bcriicksichtigcn, die Luft- 
mengen, die den jeweiligen Umwandlungsreaktionseinhei- 



ten 80, 82 und 84 zugefiihrt werden. 

Das Folgendc beschreibt die Umwandlungsreaktionen, 
die in der somit angeordneten Umwandlungseinrichtung 34 
ablaufen. Das rohe, Methanol und Dampf enthaltende 

5 Brenngas wird dem Cu-Zn-Katalysator zugefiihrt. In dem 
Fall, daB der Cu-Zn-Katalysator auf eine vorgegebene Tem- 
peratur erwarmt wird, laufen die Dampfumwandlungsreak- 
tionen, die durch die oben gegebenen Gleichungen (4) bis 
(6) gezeigt sind, als die endothermen Reaktionen als Ganzes 

to ab. In dieser Ausfuhrungsform weist der zusammengesetzte 
Katalysator den Platinkatalysator auf, der als der Oxidati- 
onskatalysator arbeitet, und die Luft wird der Zufuhr von ro- 
hem Brennstoff zugegeben. In diesem Fall laufen die Oxida- 
tionsreaktionen des Methanol zusatzlich zu den Dampfum- 

15 wandlungsreaktionen ab. Die Oxidation von Methanol ftihrt 
zu einer Vielzahl von Reaktionen, die zum Beispiel Kohlen- 
dioxid, Wasser und Wasserstoff erzeugen. Die unterhalb an- 
gegebene Glcichung (7) zeigt ein Beispiel fiir solchc Reak- 
tionen: 

20 

CH3OH + (1/2)02 — CO2 + 2H 2 + 1 89,5 (kJ/mol) (7). 

Wie aus der Gleichung (7) klar zu verstehen ist, sind die 
Oxidationsreaktionen exotherm und die Tcmpcratur in der 

25 Katalysatorschicht erhoht sich mit dem Ablaufen der Oxida- 
tionsreaktionen. In der Umwandlungseinrichtung 34 dieser 
Ausfuhrungsform werden die Katalysatorschichten mit dem 
Ablaufen der Oxidationsreaktionen erwarmt und die 
Dampfumwandlungsreaktionen laufen mit der durch die 

30 Oxidationsreaktionen crzeugten Warme ab. Der Tempera- 
turanstieg in der Umwandlungseinrichtung 34 bewirkt einen 
Abfall der Warmestrahlung; das heiBt, die durch die Oxida- 
tionsreaktionen crzeugte Warme wird aus der Umwand- 
lungseinrichtung 34 abgefuhrt. Die von der Geblaseeinrich- 

35 tung 38 zu der Umwandlungseinrichtung 34 zugefuhrte Luft 
en thai t eine bcst.immtc Menge an Sauerstoff, die 10 oder 
20% der Methanolmenge entspricht, welche der Umwand- 
lungseinrichtung 34 zugefiihrt wird. Dieser Aufbau ermog- 
licht es, daB die durch die Oxidationsreaktionen erzeugte 

40 Warme die durch die Dampfumwandlungsreaktionen in der 
Umwandlungseinrichtung 34 absorbierte Warme ausgleicht, 
wahrend die Warme abgefuhrt wird. Das heiBt, daB die fiir 
die Dampfumwandlungsreaktionen erforderliche Warme 
durch die Oxidationsreaktionen zugefiihrt wird. Die Um- 

45 wandlungseinrichtung 34 dieser Ausfuhrungsform erwarmt 
den Umwandlungskatalysator mit der durch die Oxidations- 
reaktionen erzeugten Warme und halt die Temperatur des 
Umwandlungskatalysators in einem Temperaturbereich von 
250°C bis 300°C, der fiir die Umwandlungsreaktionen ge- 

50 eignet ist. 

In der somit aufgebauten Umwandlungseinrichtung 34 
wird der folgende Betrieb ausgefuhrt. Fig. 4 ist ein FluBdia- 
gramm, das eine Routine zur Regeiung einer Katalysator- 
temperatur zeigt, die im Verlauf der in der Umwandlungs- 

55 cinrichtung 34 ablaufenden Umwandlungsreaktionen ausge- 
fuhrt wird. Die Routine der Fig. 4 wird in dem Brennstoff- 
zellensystem 20 an vorgegebenen Zeitpunkten ausgefuhrt, 
nachdem der Anwender einen vorgegebenen (nicht gezeig- 
ten) Startknopf druckt und einen Start des Brennstoffzellen- 

60 systems 20 anordnet. 

Wenn das Programm in die Routine der Fig. 4 eintritt, 
liest als erstes die CPU 54 in Schritt S200 die Innentempera- 
tur der ersten Katalysatorschicht 81 von dem Temperatur- 
sensor 86 ein und vergleicht in Schritt S210 die eingegebene 

65 Innentemperatur der ersten Katalysatorschicht 81 mit einem 
Zieltemperaturbereich der ersten Katalysatorschicht 81. Der 
Zicltcmpcraturbcrcich wird im voraus als der Temperaturbe- 
reich festgelegt, der das Ablaufen der Umwandlungsreaktio- 
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nen in der Katalysatorschicht bei einer ausreichenden Effi- 
zicnz sichcrstellt. In dieser Ausfuhrungsform wird der Cu- 
Zn-Katalysator als der Umwandlungskatalysator verwendet 
und der Zieltemperaturbereich der ersten Katalysatorschicht 
81 liegt bei 250°C bis 300°C. In dcm Fall, daB die Innentem- 
peratur der ersten Katalysatorschicht 81 in Schritt S210 in 
dem Zieltemperaturbereich liegt, bestimrnt das Programm, 
daB die durch die Oxidationsreaktionen erzeugte Warme- 
menge die durch die Umwandlungsreaktionen in der ersten 
Katalysatorschicht 81 absorbierte Warmemenge gut aus- 
gleicht. und daB die erste Katalysatorschicht 81 in dem fur 
die Umwandlungsreaktionen geeignelen Temperalurbereich 
gehalten wird. Dies bedeutet, daB der ersten Katalysator- 
schicht 81 im Verhaltnis zur Menge an rohem Brennstoff, 
die der ersten Katalysatorschicht 81 zugefuhrt wird, eine ge- 
eignete Sauerstoffmenge zugefuhrt wird. Dementsprechend 
halt die CPU 54 in Schritt S220 die Stellung des DurchfluB- 
rcglcrs 92. 

In dem Fall, daB in Schritt S210 die Innentemperatur der 
ersten Katalysatorschicht 81 unterhalb des Zieitemperatur- 
bereichs liegt, bestiimnt das Programm, daB der Grad der in 
der ersten Katalysatorschicht 81 ablaufenden Oxidationsre- 
aktionen nicht ausreichend ist. Dies bedeutet, daB der ersten 
Katalysatorschicht 81 cine unzureichende Menge an Saucr- 
stoff im Verhaltnis zu der Menge an rohem Brennstoff, die 
der ersten Katalysatorschicht 81 zugefuhrt wird, zugefuhrt 
wird. Die CPU 54 verschiebt in Schritt S220 dementspre- 
chend die Stellung des DurchfluBreglers 92 in die Offnungs- 
richtung. Die Anderung der Stellung des DurchfluBreglers 
92 in die Offnungsrichtung crhoht. die der ersten Katalysa- 
torschicht 81 zugefuhrte Sauerstoffmenge und aktiviert die 
Oxidationsreaktionen, so daB die Innentemperatur der ersten 
Katalysatorschicht 81 ansteigt. Nach der Verschiebung der 
Stellung des DurchfluBreglers 92 in Schritt S220 in die Off- 
nungsrichtung kehrt das Programm zu Schritt S200 zuriick, 
urn die Innentemperatur der ersten Katalysatorschicht. 81 
einzulesen, und es fahrt mit Schritt S210 fort, urn die einge- 
gebene Innentemperatur mit dem Zieltemperaturbereich zu 
vergleichen. Das Programm fahrt damit fort, die Stellung 
des DurchfluBreglers 92 in die Offnungsrichtung zu ver- 
schieben, bis die Innentemperatur der ersten Katalysator- 
schicht 81 in dem Zieltemperaturbereich liegt. 

In dem Fall, daB die Innentemperatur der ersten Katalysa- 
torschicht 81 in Schritt S210 uber dem Zieltemperaturbe- 
reich liegt, bestimrnt andererseits das Programm, daB der 
Grad der in der ersten Katalysatorschicht 81 ablaufenden 
Oxidationsreaktionen zu hoch ist. Dies bedeutet, daB der er- 
sten Katalysatorschicht 81 eine iihermaBige Sauerstoff- 
menge im Verhaltnis zu der der erste Katalysatorschicht 81 
zugefuhrten, rohen Brennstoffmenge zugefuhrt wird. Die 
CPU 54 verschiebt dementsprechend in Schritt S240 die 
Stellung des DurchfluBreglers 92 in die SchlieBrichtung. Die 
Stellungsanderung des DurchfluBreglers 92 in die SchlieB- 
richtung verringert die der ersten Katalysatorschicht 81 zu- 
gefuhrte Sauerstoffmenge und deaktiviert die Oxidationsre- 
aktionen, so daB die Innentemperatur der ersten Katalysator- 
schicht 81 fallt. Nach dem Verschieben der Stellung des 
DurchfluBreglers 92 in Schritt S240 in die SchlieBrichtung, 
kehrt das Programm zu Schritt S22 zuriick, urn die Innen- 
temperatur der ersten Katalysatorschicht 81 einzulesen, und 
es fahrt. mit Schritt S210 fort, urn die eingegebene Innentem- 
peratur mit der Zieltemperatur zu vergleichen. Das Pro- 
gramm fahrt damit fort, die Stellung des DurchfluBreglers 
92 in die SchlieBrichtung zu verschieben, bis die Innentem- 
peratur der ersten Katalysatorschicht 81 in dem Zieltempe- 
raturbereich liegt. 

Wcnn die Innentemperatur der ersten Katalysatorschicht 
81 durch die obige Prozedur in dem Zieltemperaturbereich 



liegt, liest die CPU 53 in Schritt S250 die Innentemperatur 
der zweiten Katalysatorschicht 83 von dcm Temperatursen- 
sor 87 ein und vergleicht in Schritt S260 die eingegebene In- 
nentemperatur der zweiten Katalysatorschicht 83 mit einem 
5 Zieltemperaturbereich der zweiten Katalysatorschicht 83. 
Der Temperaturbereich der zweiten Katalysatorschicht 83 
betragt wie der Zieltemperaturbereich in Schritt S210 250°C 
bis 300°C. In dem Fall, daB in Schritt S260 die Innentempe- 
ratur der zweiten Katalysatorschicht 83 in dem Zieltempera- 
10 turbereich liegt, bestimrnt das Programm, daB die durch die 
Oxidationsreaktionen erzeugte Warmemenge die durch die 
Umwandlungsreaktionen in der zweiten Katalysatorschicht 
83 absorbierte Warmemenge gut aus gleicht und daB die 
zweite Katalysatorschicht 83 in dem fur die Umwandlungs- 
15 reaktionen geeigneten Temperaturbereich gehalten wird. 
Dies bedeutet, daB der zweiten Katalysatorschicht 83 eine 
geeignete Sauerstoffmenge im Verhaltnis zu der der zweiten 
Katalysatorschicht 83 zugefuhrten Menge an rohem Brenn- 
stoff zugefuhrt wird. Die CPU 54 halt folglich in Schritt 
20 S280 die Stellung des DurchfluBreglers 94. 

In dem Fall, daB die Innentemperatur der zweiten Kataly- 
satorschicht 83 in Schritt S260 unterhalb des Zieltempera- 
turbereichs liegt, bestimrnt das Programm, daB der Grad der 
in der zweiten Katalysatorschicht 83 ablaufenden Oxidati- 
25 onsreaktionen unzureichend ist. Die CPU 54 verschiebt 
dementsprechend, wie ,in dem Ablauf bei Schritt S220, die 
Stellung des DurchfluBreglers 94 in Schritt S270 in die Off- 
nungsrichtung. Die Stellungsanderung des DurchfluBreglers 
94 in die Offnungsrichtung erhoht die der zweiten Katalysa- 
30 torschicht 83 zugefuhrte Sauerstoffmenge und aktiviert. die 
Oxidationsreaktionen, so daB die Innentemperatur der zwei- 
ten Katalysatorschicht 83 ansteigt. Nach dem Verschieben 
der Stellung des DurchfluBreglers 94 in Schritt S270 in die 
Offnungsrichtung kehrt das Programm zu Schritt S250 zu- 
35 ruck, um die Innentemperatur der zweiten Katalysator- 
schicht 83 einzulesen, und es fahrt. mit Schritt S260 fort, um 
die eingegebene Innentemperatur mit dem Zieltemperatur- 
bereich zu vergleichen. Das Programm fahrt mit der Ver- 
schiebung der Stellung des DurchfluBreglers 94 in die Off- 
40 nungsrichtung fort, bis die Innentemperatur der zweiten Ka- 
talysatorschicht 83 in dem Zieltemperaturbereich liegt. 

In dem Fall, daB die Innentemperatur der zweiten Kataly- 
satorschicht 83 in Schritt S260 in dem Zieltemperaturbe- 
reich liegt, bestimrnt andererseits das Programm, daB der 
45 Grad der in der zweiten Katalysatorschicht 83 ablaufenden 
Oxidationsreaktionen zu hoch ist. Wie in dem Ablauf in 
Schritt S240 verschiebt die CPU 54 dementsprechend in 
Schritt S290 die Stellung des DurchfluBreglers 94 in die 
SchlieBrichtung. Die Stellungsanderung des DurchfluBreg- 
50 lers 94 in die SchlieBrichtung verringert die der zweiten Ka- 
talysatorschicht 83 zugefuhrte SauerstofTmengc und deakti- 
viert die Oxidationsreaktionen, so daB die Innentemperatur 
der zweiten Katalysatorschicht 83 fallt. Nach dem Verschie- 
ben der Stellung des DurchfluBreglers 94 in Schritt S290 in 
55 die SchlieBrichtung kehrt das Programm zu Schritt S250 zu- 
riick, um die Innentemperatur der zweiten Katalysator- 
schicht 83 einzulesen, und es fahrt mit Schritt S260 fort, um 
die eingegebene Innentemperatur mit dem Zieltemperatur- 
bereich zu vergleichen. Das Programm fahrt mit dem Ver- 
60 schieben der Stellung des DurchfluBreglers 94 in die 
SchlieBrichtung fort, bis die Innentemperatur der zweiten 
Katalysatorschicht 83 in dem Zieltemperaturbereich liegt. 

Wenn die Innentemperatur der zweiten Katalysator- 
schicht 83 durch die obige Prozedur in dem Zieltemperatur- 
65 bereich liegt, bestimrnt die CPU 54 in Schritt S300, ob sich 
der DurchfluBregler 94 in der geschlossenen Stellung befin- 
det oder nicht. In dem Fall, daB die Umwandlungsreaktio- 
nen in der Umwandlungseinrichtung 34 in der ersten Kata- 
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lysatorschicht 81 vollstandig durchgefuhrt worden sind, 
wird der DurchftuBregler 94 in der gcschlosscnen Stellung 
gehalten, wahrend die Innentemperatur der zweiten Kataly- 
satorschicht 83 in dem,, Zieltemperaturbereich liegt. Wenn 
die Umwandlungsreaktionen 1 (einschlieBHch der Oxidati- 5 
onsreaklionen) in der ersten Katalysatorschicht 81 abge- 
schlossen worden sind und das in dem rohen Brenngas ent- 
haltene Methanol verbraucht worden ist, wird das resultie- 
rende Brenngas, das in dem Zieltemperaturbereich gehalten 
wird, der zweiten Katalysatorschicht 83 zugefuhrt. Zudem 10 
verursacht. eine Zugabe von Sauerstoff zu der zweiten Kata- 
lysatorschicht 83, daB die Oxidationsreaktionen QbermaBig 
ablaufen, und sie erhoht die Innentemperatur der zweiten 
Katalysatorschicht 83. In dem Fall, daft die Umwandlungs- 
reaktionen in der ersten Katalysatorschicht 81 vollstandig 15 
durchgefuhrt worden sind, wird der DurchftuBregler 94 in 
die geschlossene Stellung gesetzt, urn die Luftzufuhr zu der 
zweiten Katalysatorschicht 83 zu stoppen. Dies cniioglicht 
es, daB die Innentemperatur der zweiten Katalysatorschicht 
83 in dem Zieltemperaturbereich gehalten wird. In dem Fall, 20 
daB die Umwandlungsreaktionen in der ersten Katalysator- 
schicht 81 noch nicht vollstandig durchgefuhrt worden sind, 
laufen die Dampfumwandlungsreaktionen in der zweiten 
Katalysatorschicht 83 weiter ab. Der Sauerstoff fur die Oxi- 
dationsreaktionen wird der zweiten Katalysatorschicht 83 25 
dementsprechend zugefiihrt, um die ftir die Umwandlungs- 
reaktionen erforderliche Warme zu erzeugen und um die In- 
nentemperatur der zweiten Katalysatorschicht 83 in dem 
Zielbereich zu halten. 

Wenn sich in Schritt S300 der DurchftuBregler 94 in der 30 
geschlossenen Stellung befindet, bestimmt das Programm, 
daB die Umwandlungsreaktionen in der ersten Katalysator- 
schicht 81 vollstandig durchgefuhrt worden sind, wie es 
oben beschrieben ist, und es setzt in Schritt S3 10 den Durch- 
ftuBregler 96 in die geschlossene Stellung, um die Sauer- 35 
stoffzufuhr zu der dritten Katalysatorschicht 85 zu stoppen. 
Unter solchen Bedingungen wird das resultierende, in dem 
Zieltemperaturbereich gehaltene Brenngas der dritten Kata- 
lysatorschicht 85 sowie der zweiten Katalysatorschicht 83 
zugefuhrt, wahrend die Umwandlungsreaktionen abge- 40 
schlossen worden sind. Das Brenngas stromt dementspre- 
chend durch die Oberflache der Katalysators, ohne daB die 
Reaktionen weiter ablaufen. Nachdem der DurchftuBregler 
96 in Schritt S3 10 in die geschlossene Stellung gesetzt wird, 
zeigt. das Programm in Schritt S3 80 eine Anzeige "Normale 45 
Umwandlung" und es verlaBt die Routine. Die Anzeige 
"Normale Umwandlung" kann an jeder Stelle angezeigt 
werden, wo sie der Bediener des Brennstoffzellensys terns 
20 leicht beobachten kann. Wenn zum Beispiel das Brenn- 
stoffzellensystem 20 dieser Ausfiihrungsform an dem Fahr- 50 
zcug als Energicquelle zum Antreiben des Elcktrofahrzeugs 
angeordnet ist, kann die Anzeige an einer vorgegebenen 
Stelle in der Nahe des Fahrersitzes angezeigt werden. Die 
Anzeige "Normale Umwandlung" konnen Schriftzeichen 
oder ein Zeichen mit einem bestimmten Aussehen sein. 55 

Wenn sich in Schritt S300 der DurchftuBregler 94 nicht in 
der geschlossenen Stellung befindet, bestimmt das Pro- 
gramm, daB der zweiten Katalysatorschicht 83 Sauerstoff 
zugefuhrt wird und daB die Oxidationsreaklionen und die 
Dampfumwandlungsreaktionen in der zweiten Katalysator- 60 
schicht. 83 weiter ablaufen. Die CPU 54 liest anschlieBend in 
Schritt S320 die Innentemperatur der dritten Katalysator- 
schicht 85 von dem Temperatursensor 88 ein und vergleicht 
in Schritt S3 30 die Innentemperatur der dritten Katalysator- 
schicht 85 mit einem Zieltemperaturbereich der dritten Ka- 65 
talysatorschicht 85. Wie in den Zieltemperaturbereichen in 
den Schritten S210 und S260 liegt der Zieltemperaturbe- 
reich der dritten Katalysatorschicht 85 zwischen 250°C und 
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300°C. In dem Fall, daB die Innentemperatur der dritten Ka- 
talysatorschicht 85 in Schritt S3 30 in dem Zieltemperaturbe- 
reich liegt, bestimmt das Programm, daB die durch die Oxi- 
dationsreaktionen erzeugte Warmemenge die durch die Um- 
wandlungsreaktionen in der dritten Katalysatorschicht 85 
absorbierte Warmemenge gut ausgleicht und daB die dritte 
Katalysatorschicht 85 in dem fiir die Umwandlungsreaktio- 
nen geeigneten Temperaturbereich gehalten wird. Dies be- 
deutet, daB der dritten Katalysatorschicht 85 im Verhaltnis 
zu der der dritten Katalysatorschicht 85 zugefuhrten Menge 
an rohem Brennstoff eine geeignete Sauerstoffmenge zuge- 
fiihrt wird. Die CPU 54 halt dementsprechend in Schritt 
S350 die Stellung des DurchfluBregiers 96. 

In dem Fall, daB die Innentemperatur der dritten Kataly- 
satorschicht 85 in Schritt S330 unterhalb des Zieltempera- 
turbereichs liegt, bestimmt das Programm, daB der Grad der 
in der dritten Katalysatorschicht 85 ablaufenden Oxidations- 
reaklionen unzurcichend ist. Wie in dem Ablauf in den 
Schritten S220 und S270 verschiebt die CPU 54 in Schritt 
S340 dementsprechend die Stellung des DurchfluBregiers 96 
in die Offnungsrichtung. Die Stellungsanderung des Durch- 
fluBregiers 96 in die Offnungsrichtung erhoht die der dritten 
Katalysatorschicht 85 zugefiihrte Sauerstoffmenge und akti- 
viert. die Oxidationsreaklionen, so daB die Innentemperatur 
der dritten Katalysatorschicht 85 ansteigt. Nach dem Ver- 
schieben der Stellung des DurchfluBregiers 96 in Schritt 
S340 in die Offnungsrichtung kehrt das Programm zu 
Schritt S320 zuruck, um die Innentemperatur der dritten Ka- 
talysatorschicht 85 einzulesen, und es fahrt mit Schritt S3 30 
fort, um die eingegebene Innentemperatur mit. dem Zieltem- 
peraturbereich zu vergleichen. Das Programm fahrt damit 
fort, die Stellung des DurchfluBregiers 96 in die Offnungs- 
richtung zu vcrschieben, bis die Innentemperatur der dritten 
Katalysatorschicht 85 in dem Zieltemperaturbereich liegt. 

In dem Fall, daB die Innentemperatur der dritten Kataly- 
satorschicht 85 in Schritt S3 30 uber dem Zieltemperaturbe- 
reich liegt, bestimmt andererseits das Programm, daB der 
Grad der in der dritten Katalysatorschicht 85 ablaufenden 
Oxidationsreaktionen zu hoch ist. Wie in dem Ablauf in den 
Schritten S240 und S290 verschiebt die CPU 54 in Schritt 
S3 60 dementsprechend die Stellung des DurchfluBregiers 96 
in die SchlieBrichtung. Die Stellungsanderung des Durch- 
fluBregiers 96 in die SchlieBrichtung verringert die der drit- 
ten Katalysatorschicht 85 zugefiihrte Sauerstoffmenge und 
dcaktiviert die Oxidationsreaktionen, so daB die Innentem- 
peratur der dritten Katalysatorschicht 85 fallt. Nach der Ver- 
schiebung der Stellung des DurchfluBregiers 96 in Schritt 
S3 60 in die SchlieBrichtung kehrt das Programm zu Schritt 
S320 zuruck, um die Innentemperatur der dritten Katalysa- 
torschicht 85 einzulesen, und es fahrt mit Schritt S3 30 fort, 
um die eingegebene Innentemperatur mit dem Zieltempera- 
turbereich zu vergleichen. Das Programm fahrt damit fort, 
die Stellung des DurchfluBregiers 96 in die SchlieBrichtung 
zu verschieben, bis die Innentemperatur der dritten Kataly- 
satorschicht 85 in dem Zieltemperaturbereich liegt. 

Wenn die Innentemperatur der dritten Katalysatorschicht 
85 durch die obige Prozedur in dem Zieltemperaturbereich 
liegt, stellt die CPU 54 in Schritt S370 fest, ob sich der 
DurchftuBregler 96 in der geschlossenen Stellung befindet 
oder nicht. In dem Fall, daB die Umwandlungsreaktionen in 
der zweiten Katalysatorschicht 83 vollstandig durchgefuhrt 
worden sind, wird der DurchftuBregler 96 in der geschlosse- 
nen Stellung gehalten, wahrend die Innentemperatur der 
dritten Katalysatorschicht 85 in dem Zieltemperaturbereich 
liegt. Wenn die Umwandlungsreaktionen (einschlieBHch der 
Oxidationsreaktionen) in der zweiten Katalysatorschicht 83 
abgeschlossen worden sind und das in dem rohen Brenngas 
enthaltene Methanol verbraucht worden ist, wird das resui- 
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tierende, in dem Zieitemperaturbereich gehaltene Brenngas 
der drittcn Kalalysatorschicht 85 zugefuhrt. Eine weiterc 
Zugabe von Sauerstoff zu der dritten Katalysatorschicht 85 
bewirkt, daB die Oxidationsreaktionen UbermaBig ablaufen, 
und sic erhoht. die Innentemperatur dcr drittcn Katalysator- 
schicht 85. In dem Fall, daB die Umwandlungsreaktionen in 
der zweiten Katalysatorschicht 83 vollstandig durchgefuhrt 
worden sind, wird der DurchfluBregler 96 in die geschlos- 
sene Stellung gesetzt, urn die Luftzufuhr zu der dritten Kata- 
lysatorschicht 85 zu stoppen. Dies ermoglicht es, daB die In- 
nentemperatur der dritten Katalysatorschicht. 85 in dem 
Zieitemperaturbereich gehalten wird. 

In dem Fall, daB sich in Schritt S370 der DurchfluBregler 
96 in der geschlossenen Stellung befindet, bestimmt daB 
Programm, daB die Umwandlungsreaktionen in der zweiten 
Katalysatorschicht 83 vollstandig ausgefuhrt worden sind, 
wie es oben beschrieben ist, und es fahrt mit Schritt S380 
fort, urn in Schritt S380 die Anzeige "Normalc Umwand- 
lung" anzuzeigen. Das Programm verlaBt anschlieBend die 
Routine. 

In dem Fall, daB sich in Schritt S370 der DurchfluBregler 
96 nicht in der geschlossenen Stellung befindet, bestimmt 
das Programm andererseits, daB der dritten Katalysator- 
schicht. 85 Luft zugefuhrt. wird und daB die Oxidationsreak- 
tionen und die Dampfumwandlungsreaktionen in der dritten 
Katalysatorschicht 85 weiter ablaufen. Die CPU 54 schatzt 
die Methanolmenge, die in dem rohen Brenngas enthalten 
ist, welches der Umwandlungseinrichtung 34 von der Bewe- 
gung der zweiten Pumpe 71 zugefuhrt wird, und sie schatzt 
die Luftmcnge, die der Umwandlungseinrichtung 34 von 
der Antriebsmenge der Geblaseeinrichtung 38 zugefuhrt 
wird, und die Stellungen der DurchfluBregler 92, 94 und 96. 
Die CPU 54 vergleicht anschlieBend den geschatzten Wert 
des der Umwandlungseinrichtung 34 zugefuhrten Methanol 
s mit dem geschatzten Wert der der Umwandlungseinrich- 
tung zugefuhrten Luft. und stellt in Schritt S390 fest, ob die 
Umwandlungsreaktionen in der Umwandlungseinrichtung 
34 vollstandig durchgefuhrt worden sind. Der Ablauf in 
Schritt. S390 wird im Detail beschrieben. 

Wie vorher erortert worden ist, wird die Innentemperatur 
von jeder Katalysatorschicht in der Umwandlungseinrich- 
tung 34 dadurch in dem Zieitemperaturbereich gehalten, daB 
die durch die Oxidationsreaktionen erzeugte Warme ver- 
wendet wird. Es ist hier berucksichtigt worden, daB der der 
Umwandlungseinrichtung 34 zugefiihrte Sauerstoff durch 
die Oxidationsreaktionen vollstandig verbraucht wird. Die 
ungefahre Menge dem durch die Oxidationsreaktionen er- 
zeugte Warme und die ungefahre Menge des durch die Oxi- 
dationsreaktionen verbrauchten Methanols kann von der der 
Umwandlungseinrichtung 34 zugefuhrten Luftmenge be- 
rechnet wcrden. In Schritt S390 wird die Methanolmenge, 
von der erwarlet wird, daB sie fur die Dampfumwandlungs- 
reaktion verwendet wird, von der geschatzten, der Umwand- 
lungseinrichtung 34 zugefuhrten Methanolmenge und der 
bcrechnetcn, von den Oxidationsreaktionen verbrauchten 
Methanolmenge berechnet. Die berechnete Methanol- 
menge, von der erwartet wird, daB sie fur die Dampfum- 
wandlungsreaktion verwendet wird, weist die Methanol- 
menge auf, die in dem von der Umwandlungseinrichtung 34 
ausgegebenen Brenngas verbleibt, wenn die Umwandlungs- 
reaktionen in der Umwandlungseinrichtung 34 nicht voll- 
standig durchgefuhrt worden sind. 

Die Menge der Warme, von der erwartet wird, daB sie 
durch die Dampfumwandlungsreaktionen verbraucht wird, 
wird aus der berechneten Methanolmenge berechnet, von 
der erwartet wird, daB sie fur die Dampfumwandlungsreak- 
tionen verbraucht wird, und sic wird mit dcr ungefahren 
Warmemenge verglichen, die durch die Oxidationsreaktio- 



nen verbraucht wird. In dem Fail, daB die Warmemenge, 
von der erwartet wird, daB sie durch die Dampfumwand- 
lungsreaktionen verbraucht wird, die Warmemenge, die 
durch die Oxidationsreaktionen hergestellt wird, in einem 

5 vorgegebenen Fchlcrbereich ausgleicht, bestimmt das Pro- 
graimn, daB die Umwandlungsreaktionen in der Umwand- 
lungseinrichtung 34 vollstandig ausgefuhrt worden sind. 
Das heiBt, es wird festgestellt, daB in dem von der Umwand- 
lungseinrichtung 34 ausgegebenen Brenngas kein Methanol 

to enthalten ist. In dem Fall, daB die Warmemenge, von der er- 
wartet wird, daB sie durch die Dampfumwandlungsreaktio- 
nen verbraucht wird, die durch die Oxidationsreaktionen er- 
zeugte Warmemenge uberschreitet, bestimmt daB Pro- 
gramm andererseits, daB die Umwandlungsreaktionen in der 

15 Umwandlungseinrichtung 34 noch nicht vollstandig aufge- 
fiihrt worden sind. In diesem Fall wird bestimmt, daB die be- 
rechnete Methanolmenge, von der erwartet wird, daB sie fur 
die Dampfumwandlungsreaktionen verwendet wird, die 
Methanolmenge auf weist, die in dem von der Umwand- 

20 lungseinrichtung 34 ausgegebenen Brenngas zuriickbleibt. 
Wenn in Schritt S390 bestimmt wird, daB die Umwand- 
lungsreaktionen in der Umwandlungseinrichtung 34 voll- 
standig ausgefuhrt worden sind, fahrt das Programm mit 
Schritt. S380 fort, um die Anzeige "Normale Umwandlung" 

25 anzuzeigen und es verlaBt anschlieBend die Routine. Wenn 
in Schritt S390 bestimmt wird, daB die Umwandlungsreak- 
tionen in der Umwandlungseinrichtung 34 noch nicht voll- 
standig ausgefuhrt worden sind, fahrt das Programm ande- 
rerseits mit Schritt S400 fort, um eine Anzeige "Abnahme 

30 der Umwandlungseffizicnz" anzuzeigen und es verlaBt. an- 
schlieBend die Routine. Wie die oben beschriebene Anzeige 
"Normale Umwandlung" kann die Anzeige "Abnahme der 
Umwandlungseffizicnz" auch an jeder Stelle angezeigt wer- 
den, wo es der Benutzer das Brennstoffzellensystem 20 

35 leicht beobachten kann. Die Anzeige "Abnahme der Um- 
wandlungseffizicnz" konnen Schriftzcichcn oder cin Zei- 
chen mit einem bestimmten Aussehen sein. An stelle der An- 
zeige kann ein akustisches Signal oder ein Alarm verwendet 
wcrden, um dem Benutzer zu gestattet, daB er die Abnahme 

40 der Umwandlungseffizienz in der Umwandlungseinrichtung 
34 schnell erkennt. 

Die Bestimmung in Schritt S390, das heiBt, die Bestim- 
mung, ob die Umwandlungsreaktionen in der Umwand- 
lungseinrichtung 34 vollstandig ausgefuhrt worden sind 

45 oder nicht, kann gemaB einer anderen Routine ausgefuhrt 
werden. GemaB einer moglichen Anwendung ist nach der 
dritten Katalysatorschicht 85 eine Methanolerfassungsein- 
richtung angeordnet. und sie miBt die Konzentration von 
Methanol direkt, das in dem von der dritten Katalysator- 

50 schicht 85 aus gegebenen Brenngas enthalten ist. In diesem 
Aufbau hangt. die Bestimmung in Schritt S390 von der Be- 
stimmung ab, ob in dem Brenngas Methanol zuriickbleibt 
oder nicht. 

Es ist wunschenswert, daB die Umwandlungseinrichtung 
55 34 der Ausfuhrungsform cine ausreichendc Warmekapazitat 
aufweist. Wenn die Umwandlungsreaktionen in der strom- 
aufwartigen Umwandlung sreaktionseinheit vollstandig aus- 
gefuhrt worden sind, wird das resultierende Brenngas, das in 
einem vorgegebenen Zieitemperaturbereich gehalten wird, 
60 der stromabwartigen Umwandlungsreaktionseinheit zuge- 
fuhrt. Wenn die Umwandlungseinrichtung 34 cine ausrei- 
chende Warmekapazitat aufweist, ermoglicht das SchlieBen 
des der stromabwartigen Umwandlungsreaktionseinheit ent- 
sprcchenden DurchfluBreglcrs, daB die Innentemperatur der 
65 stromabwartigen Umwandlungsreaktionseinheit sowie die 
Innentemperatur der stromaufwartigen Umwandlungsreak- 
tionseinheit in dem vorgegebenen Zieitemperaturbereich ge- 
halten werden. 



DE 198 25 772 A 1 



21 



22 



In dem Brennstoffzellensystem 20 der somit angeordne- 
tcn Ausfiihrungsform liefert die Umwandlungseinrichtung 
34 die fiir die Umwandlungsreaktionen darin erforderliche 
Warme und sie stellt dementsprechend den hohen energeti- 
schcn Wirkungsgrad sicher, wic die in Fig. 5 gezcigte, her- 5 
kommliche Umwandlungseinrichlung 134. Das Brennstoff- 
zellensystem 20 dieser Ausfiihrungsform wendet die folgen- 
den zusatzlichen Effekte an. Die Umwandlungseinrichtung 
34 weist eine Vielzahl von Umwandlungsreaktionseinheiten 
auf und der fur die Oxidationsreaktionen erforderliche Sau- to 
erstoff wird den jeweiligen Umwandlungsreaktionseinhei- 
ten zugefuhrt. Dieser Aufbau verhindert effektiv, das die 
Oxidationsreaktionen in einem bestimmen Abschnitt der 
Umwandlungseinrichtung ubermaBig ablaufen (zum Bei- 
spiel in dem stromaufwartigen Abschnitt der Katalysator- 15 
schicht 181, der in der in Fig. 5 gezeigten Umwandlungsein- 
richtung 134 vorgesehen ist) und erbeeintrachtig eine lokale 
Erhohung der Katalysatortemperatur in der Umwandlungs- 
einrichtung. 

Die UbermaBige Erhohung der Katalysatortemperatur 20 
verursacht einige Probleme, das heiBt, eine Verschlechte- 
rung des Katalysators und eine Erzeugung von Nebenpro- 
dukten, wie es unterhalb beschrieben wird. Die Umwand- 
lungseinrichtung 34 wird mit dem Cu-Zn-Katalysator gc- 
fiillt, dessen Haltbarkeit bei den hohen Temperaturen von 25 
ungefahr 300°C herabgesetzt werden kann und der sich 
durch Sintern bei den hoheren Temperaturen verschlechtem 
kann. Sintern ist das Phanomen der Aggregation des an der 
Oberfiache der Trager angeordneten Katalysators. Der Cu- 
Zn-Katalysator weist. im allgcmeinen fcine Kupfcrpartikcl 30 
auf, die an der Oberfiache von Zinkpartikeln verteilt sind. 
Das Sintern verursacht die Vereinigung der feinen Kupfer- 
partikel. Der aktive Abschnitt des Katalysators verringcrt 
sich mit der Verringerung des OberfLachenbereichs der Kup- 
ferpartikel, was dadurch die Leistungsfahigkeit der Urn- 35 
wandlungseinrichtung 34 vcrschlcchtcrt. 

In dem Ablaufen der Umwandlungsreaktionen bei den 
hohen Temperaturen treten andere Reaktionen als die nor- 
malen Dampf umwandlungsreaktionen auf, so daB Ncben- 
produkte, wie zum Beispiel Methan, erzeugt werden, oder 40 
gasformiger Stickstoff, der in der zugefiihrten komprimier- 
ten Luft enthalten ist, reagiert unter Erzeugung von Stick- 
stoffoxiden. Diese Nebenprodukte zersetzen sich in dem 
Temperaturbereich der Umwandlungsreaktionen in der Um- 
wandlungseinrichtung 34 nicht und werden den Brcnnstoff- 45 
zellen 40 zugefuhrt. Eine Erhohung der Methanmenge und 
anderer Nebenprodukte fuhrt zu einer Senkung des Wasser- 
stoffpartialdrucks des Brenngases und ist somit. insbeson- 
dere nicht zu bevorzugen. 

In der Umwandlungseinrichtung dieser Ausfuhrungsform 50 
wird der Sauerstoffin Teilmengen zugefuhrt. Dieser Aufbau 
verhindert, daB die Katalysatortemperatur in einem Ab- 
schnitt ubermaBig ansteigt, der den Sauerstoff aufnimmt, 
und er weist obige Probleme nicht auf. In der Umwand- 
lungsreaktionseinrichtung 34 dieser Ausfuhrungsform wci- 55 
sen die jeweiligen Katalysatorschichten entlang der Stro- 
mung des Gases geringe Dicken auf. Dieser Aufbau ermog- 
licht es, daB die durch die Oxidalionsreaktionen erzeugte 
Warme zu den jeweiligen Katalysatorschichten schnell 
ubertragen wird, und er gleicht die Temperaturverteilung in 60 
der Umwandlungseinrichtung 34 aus. 

In der Umwandlungseinrichtung 34 dieser Ausfuhrungs- 
form wird die Innentemperatur von jeder Teilkataiysator- 
schicht gctrennt geregelt, so daB die Innentemperatur der gc- 
samten Umwandlungseinrichtung 34 in dem gleichmaBigen 65 
Stadium gehalten wird, das in der Nahe der optimalen Tem- 
pcratur liegt. Dieser Aufbau verhindert effektiv, daB auf- 
grund der lokalen Erhohung der Temperatur unerwunschte 



Reaktionen ablaufen oder er verhindert, daB die Aktivitat 
der Umwandlungsreaktionen aufgrund der lokalen Ab- 
nahme der Temperatur gesenkt wird. Dies ermoglicht dem- 
entsprechend, daB die Umwandlungsreaktionen in alien Ka- 
talysatorschichten bei einer hohen Effizienz ablaufen. Die 
Verbesserung der Effizienz der Umwandlungsreaktionen in 
alien Katalysatorschichten sichert das Ablaufen der Um- 
wandlungsreaktionen mit einer geringen Katalysatormenge. 
Dies verringert vorteilhaft die GroBe der Umwandlungsein- 
richtung und des Brennstoffzellensystems mit der darin vor- 
gesehenen Umwandlungseinrichtung. 

Der Effekt, die Temperatur von alien Katalysatorschich- 
ten in der Umwandlungseinrichtung 34 dieser Ausfiihrungs- 
form auf einem gewiinschten Niveau zu halten, ist beson- 
ders dann wiinschenswert, wenn sich die Hohe der mit den 
Brennstoffzellen 40 verbundenen Last andert. Wahrend des 
Betriebs des Brennstoffzellensystems 20, das heiBt, wah- 
rend der Energiccrzeugung in den Brennstoffzellen 40, an- 
dert das Regeln des Ein-Aus-Zustandes der zweiten Pumpe 
71 die Methanolmenge, die der Umwandlungseinrichtung 
34 tiber die Verdampfungseinrichtung 32 zugefuhrt wird, 
wenn sich die Hohe der mit den Brennstoffzellen 40 verbun- 
denen Last andert. Sogar wenn sich die der Umwandlungs- 
einrichtung 34 zugefiihrte Methanolmenge andert, ermog- 
licht die Ausfuhrung der oben erorterten Routine zur Rege- 
lung der Katalysatortemperatur, daB das Innere der Um- 
wandlungseinrichtung 34 in dem gewiinschten Temperatur- 
bereich gehalten wird, und sie sichert die Umwandlungsre- 
aktionen bei einer hohen Effizienz. Die Umwandlungsein- 
richtung 34 weist eine Vielzahl von Katalysatorschichten 
auf und die Temperatur wird in jeder Katalysatorschicht ge- 
maB der Routine zur Regelung der Katalysatortemperatur 
geregelt. Die Teilung des Zielbereichs der Temperaturrege- 
lung ermoglicht es, daB die Temperatur von jeder Katalysa- 
torschicht gemaB der Erhohung der Methanolzufuhr schnell 
geregelt wird. 

Wenn die Methanolzufuhr abnimmt, wird der an der 
stromabwartigen Seite angeordneten Katalysatorschicht 
kein Sauerstoff zugefuhrt. In diesem Fall stromt das resultie- 
rende Brenngas durch die stromabwartige Katalysator- 
schicht, ohne daB die Umwandlungsreaktionen weiter ab- 
laufen. Ein wesentliche Anderung der Katalysatormenge ge- 
maB der Methanolzufuhr erleichtert die Temperaturregelung 
in jeder Katalysatorschicht und halt die Aktivitat der Um- 
wandlungsreaktionen in dem Abschnitt, wo die Umwand- 
lungsreaktionen tatsachlich ablaufen, auf einem hohen Ni- 
veau aufrecht. Wahrend sich die Katalysatormenge im we- 
sentlichen andert, werden die Temperaturen von alien Kata- 
lysatorschichten in dem vorgegebenen Zieltemperaturbe- 
reich gehalten. Wenn die Anzahl der Katalysatorschichten, 
die den Sauerstoff aufnehmen, mit. einer Erhohung der Me- 
thanolzufuhr erhoht wird, laufen die Umwandlungsreaktio- 
nen in der Katalysatorschicht, der der Sauerstoff neu zuge- 
fuhrt wird, sofort bei der gewiinschten Temperatur. 

Das Brennstoffzellensystem 20 fuhrt zum Startzeitpunkt 
den folgenden Betrieb aus. Zum Startzeitpunkt des Brenn- 
stoffzellensystems 20 hat die Umwandlungseinrichtung 34 
die niedrige Innentemperatur. Die Erhohung der Temperatur 
in jeder Katalysatorschicht erhoht die von dem Umwand- 
lungsreaktionen in der Umwandlungseinrichtung verarbei- 
tcte Mengc. Bcim Start des Brennstoffzellensystems 20 die- 
ser Ausfuhrungsform wird, wenn der Benutzer den vorgege- 
benen Startknopf druckt und einen Start des Brennstoffzel- 
lensystems 20 anordnct, eine geringe Methanolmenge und 
eine bestimmte, der Methanolmenge entsprechende Wasser- 
menge jeweils von dem Methanoitank 22 und dem Wasser- 
tank 24 der Umwandlungseinrichtung 34 uber die Verdamp- 
fungseinrichtung 32 zugefuhrt, wahrend die Routine zur Re- 
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gelung der Katalysatortemperatur ausgefuhrt wird. 

Zum Slartzcilpunkt des BrennstofTzcllcnsyslcms 20 wird 
die Verdamprungseinrichtung 32 mit dem heiBen, von dem 
Brenner 26 gelieferten Verbrennungsgas schnell erwarmt. 
Die Verdampfungscinrichtung 32 wird somit ausreichcnd 5 
gut erwarmt, bevor sich die Innentemperatur der Umwand- 
lungseinrichtung 34 erhoht, so daB das rohe Brenngas mit 
ausreichend hohen Temperaturen der Umwandlungseinrich- 
tung 34 zugefuhrt werden kann. Beim Start des Brennstoff- 
zellensystems 20 kann die gesamte Warme, die fur die in der to 
Umwandlungseinrichtung 34 ablaufenden Umwandlungsre- 
aktionen erforderlich ist, von dem rohen Brenngas geliefert 
werden, das von der Verdamprungseinrichtung 32 zugefuhrt 
wird, wahrend sich alle DurchfluBregler 92, 94 und 96 in der 
geschiossenen Stellung befinden. In diesem Fall erhoht die 15 
Ausfuhrung der Routine zur Regelung der Katalysatortem- 
peratur die Menge des rohen Brenngases (die Methanol- 
menge), die der Umwandlungseinrichtung 34 zugefuhrt 
wird und setzt die DurchfluBregler nacheinander in der Rei- 
henfolge von stromaufwarts nach stromabwarts in die of- 20 
fene Stellung, urn die Oxidationsreaktionen zu aktivieren. 
Dies erhoht die Innentemperatur der Umwandlungseinrich- 
tung 34 auf eine stationare Temperatur. 

GemaB eincm anderen Aufbau wird zum Startzcitpunkt 
des Brennstoffzellensy stems 20 eine bestimme Sauerstoff- 25 
menge, die dem vorgegebenen geringen Methanolwert ent- 
spricht, von dem DurchfluBregler 92 zugefuhrt, urn die Oxi- 
dationsreaktionen in der, Umwandlungseinrichtung 34 un- 
mittelbar zu starten. Die Umwandlungseinrichtung 34 kann 
mit einer vorgegebenen Heizeinrichtung, wie zum Beispiel 30 
einem Heizelement, versehen sein. Die Heizeinrichtung 
wird zum Startzeitpunkt des Brennstoffzellensystems 20 ak- 
tiviert, urn die Umwandlungseinrichtung 34 besonders 
schnell zu erwarmen. Dieser Aufbau ermoglicht es, daB das 
Brenngas den BrennstofTzellen 40 an dem fniheren Zeit- 35 
punkt, wenn das BrennstofTzellcnsystcm 20 in Betrieb geht, 
zugefuhrt wird. 

In dem Brennstoffzellensystems 20 dieser Ausfuhrungs- 
form wird festgestellt, ob die Umwandlungsreaktionen in 
Schritt S390 in der Routine zur Regelung der Katalysator- 40 
temperatur vollstandig ausgefuhrt worden sind oder nicht. 
In dem Fall, daB die Umwandlungseinrichtung 34 so ausge- 
staltet ist, daB sie eine groBe Menge des Katalysators auf- 
weist, die die erwartete maximale, durch die Umwandlungs- 
reaktionen zu verarbeitende Menge ausreichcnd abdeckt, 45 
wird im allgemeinen in Schritt S390 nicht festgestellt, daB 
die Umwandlungsreaktionen noch nicht vollstandig ausge- 
fuhrt. worden sind. Wenn die Efttzienz der Umwandlungsre- 
aktionen aufgrund der Verschlechterung des Katalysators 
gesenkt wird, wird in Schritt S390 bestimmt, daB die Urn- 50 
wandlungsreaktionen noch nicht vollstandig ausgefuhrt 
worden sind. Dieser Aufbau des Brennstoffzellensystems 20 
der Ausfuhrungsform ermoglicht es dem Benutzer, den 
schlechten Katalysator ohne Verzogerung auszuwechseln. 
In dem allgemeinen Zustand verschlcchtert sich als erstes 55 
der Katalysator in der stromaufwartigen Katalysatorschicht, 
die uber einen langeren Zeitraum verwendet wird. In der 
Umwandlungseinrichtung 34 der Ausfuhrungsform, die eine 
Vielzahl von Katalysatorschichten aufweist, kann nur der 
schlechter werdende Katalysator in der stromaufwartigen 60 
Katalysatorschicht crsetzt werden oder als Alternative kann 
der besonders schlechter werdende Katalysator in der strom- 
aufwartigen Katalysatorschicht durch den weniger schlech- 
ter werdenden Katalysator in der stromabwartigen Katalysa- 
torschicht ersetzt werden. Dies schutzt den Katalysator auf 65 
effektive Weise. 

In der in dem Brennstoffzellensystem 20 dieser Ausfuh- 
rungsform enthaltenen Umwandlungseinrichtung 34 wird 



die gesamte Warme, die fur die in der Umwandlungseinrich- 
tung 34 ablaufenden Umwandlungsreaktionen erforderlich 
ist, durch die Warme zugefuhrt, die durch die Oxidationsre- 
aktionen erzeugt wird, welche mit den Umwandlungsreak- 
tionen ablaufcn. GemaB einer moglichen Anwendung wird 
nicht die gesamte, fur die Umwandlungsreaktionen verwen- 
dete Warme durch die Oxidationsreaktionen zugefuhrt, son- 
dern es ist in wenigstens dem stromaufwartigen Abschnitt 
der Umwandlungseinrichtung 34 (zum Beispiel in der ersten 
Katalysatorschicht 81) eine bestimmte Heizeinrichtung an- 
geordnet, urn einen Teil der fur die Umwandlungsreaktionen 
erforderlichen Warme zuzufuhren. Das Ablaufen der Oxida- 
tionsreaktionen von Methanol senkt den Wasserstoffpartial- 
druck in dem Brenngas, im Vergleich zu dem Fall, in dem 
das gesamte Methanol den Dampfumwandlungsreaktionen 
unterzogen wird. Der Aufbau zum Zufuhren von einem Teil 
der fur die Umwandlungsreaktionen erforderliche Warme 
durch die bestimmte Heizeinrichtung halt jedoch den Was- 
serstoffpartialdruck in dem Brenngas auf effektive Weise 
aufrecht. In diesem geanderten Aufbau wird die Innentem- 
peratur von jeder Teilkatalysatorschicht durch Regeln der 
Sauerstoffmenge geregelt, die der Katalysatorschicht zuge- 
fuhrt wird. Dieser Aufbau gebraucht dieselben Effekte, wie 
die in der obigen Ausfuhrungsform beschriebenen. 

Der Aufbau der Ausfuhrungsform regelt die jeder Kataly- 
satorschicht zugefuhrte Luftmenge, wahrend die Innentem- 
peratur der Katalysatorschicht gemessen wird. Ein bevor- 
zugter Aufbau regelt die Luftzufuhr auf der Grundlage einer 
Anderung der erforderlichen Menge an Umwandlungsreak- 
tionen, bevor sich die Temperatur der Katalysatorschicht. tat- 
sachlich andert. Dieser Aufbau ermoglicht es, daB der Kata- 
lysatorschicht eine erforderliche Sauerstoffmenge zugefuhrt 
wird, bevor sich die erforderliche Menge der Umwand- 
lungsreaktionen tatsachlich andert und bevor die Tempera- 
tur der Katalysatorschicht abnimmt. Dieser Aufbau verhin- 
dert somit. effektiv die Abnahme der Katalysatortemperatur 
und dadurch die zeitweilige Abnahme der Umwandlungsef- 
fizienz. Die erforderliche Menge der Umwandlungsreaktio- 
nen kann als Rcaktion auf die dirckte Messung der Ausgabe 
der BrennstofTzellen 40 bestimmt werden, die eine Ande- 
rung der Hone der Last spezifiziert oder als Reaktion auf die 
Eingabe der Anweisung, die die Lastanderung anzeigt, von 
dem Benutzer des Brennstoffzellensystems 20. Wenn zum 
Beispiel das Brennstoffzellensystems 20 an dem Fahrzeug 
angcordnet ist und als die Energiequelle zum Antreiben des 
Fahrzeugs verwendet wird, kann die Luftzufuhr (die Stel- 
lung von jedem DurchfluBregler) gemaB der Anderung der 
Energieerzeugung in den BrennstofTzellen 40 bestimmt wer- 
den oder mit der Stellung der Beschleunigungseinrichtung 
und der Stellungsanderung der Beschleunigungseinrichtung 
pro Zciteinheit in dem Fahrzeug korrigicrt werden. 

Obwohl jede Katalysatorschicht mit den Kugeln des Me- 
tallkatalysators in der Umwandlungseinrichtung 34 der Aus- 
fuhrungsform gefiillt ist, kann jede Katalysatorschicht auf 
unterschiedliche Art ausgeformt sein. Der Metallkatalysator 
ist zum Beispiel an der Oberflache einer honigwabenformi- 
gen Struktur angeordnet. In diesem Fall kann der Metallka- 
talysator an der Oberflache der honigwabenfonnigen Struk- 
tur angeordnet sein, die im voraus mit Aluminiumoxid be- 
schichtet worden ist. Als Alternative kann an der honigwa- 
benfonnigen Struktur eine Mischung der geschliffenen Ka- 
talysatorkugeln und ein vorgegebener Binder aufgetragen 
werden. 

In der obigen Ausf uhrungsform werden der Cu-Zn-Kata- 
iysator als der Umwandlungskatalysator und der Platinkata- 
lysator als der Oxidationskatalysator verwendet. Die Oxida- 
tionsreaktionen schreiten in der Umwandlungseinrichtung 
34 mit den Umwandlungsreaktionen fort, die durch die oben 
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angegebenen Gleichungen (4) bis (6) ausgedruckt werden. 
Der Cu-Zn-Katalysator hat auch die Aktivitat, die Oxidati- 
onsreaktionen zu beschleunigen. In dem Fall, daB der Cu- 
Zn-Katalysator die ausreichende katalytische Aktivitat fur 
die Oxidationsreaktioncn aufweist, braucht jedc Katalysa- 
torschicht keinen zusatzlichen Oxidationskatalysator, son- 
dern nur den Cu-Zn-Katalysator aufweisen. Fur den Um- 
wandlungskatalysator und den Oxidationskatalysator kon- 
nen andere Katalysatoren verwendet werden, als die in der 
Ausfuhrungsform verwendeten. Als der Oxidationskataly- 
sator kann zum Beispiel an Stelle des Platinkatalysators der 
Palladiumkatalysator verwendet werden. Es konnen alle Ka- 
talysatoren, die eine ausreichende, katalytische Aktivitat fur 
die Umwandlungsreaktionen oder eine ausreichende, kata- 
lytische Aktivitat fiir die Oxidationsreaktionen aufweisen, 
verwendet werden. Es ist nicht notwendig, an alien Kataly- 
satorkugeln den Oxidationskatalysator mit dern Umwand- 
lungskatalysator zu inischen. Die Kugeln des Uinwand- 
lungskatalysators konnen zum Beispiel mit den Kugeln ge- 
mischt werden, an denen der Oxidationskatalysator ange- 
ordnet ist. Die einzige Anforderung ist, daB jede Katalysa- 
torschicht den Umwandlungskatalysator und den Oxidati- 
onskatalysator in dem gut gemischten Zustand aufweist. 

In der obi gen Ausfuhrungsform weist. die Umwandlungs- 
einrichtung 34 die drei Umwandlungsreaktionseinheiten 
auf, die jeweils die Katalysatorschichten aufweisen. Die 
Umwandlungseinrichtung 34 kann jedoch in eine andere 
Anzahl von Umwandlungsreaktionseinheiten aufteilt sein. 
Obwohl die Umwandlungseinrichtung 34 eine einzige Kam- 
mer aufweist, die in der obigen Ausfuhrungsform in die drei 
Teile unterteilt ist, kann die Umwandlungseinrichtung drei 
getrennte Kammern aufweisen, wobei jeweils Katalysator- 
schichten darin vorgesehen sind. Das Prinzip der vorliegen- 
den Erfindung ist auch bei dem Aufbau anwendbar, der so- 
mit die Temperatur in jeder Kamrner und zwischen den ge- 
trennten Kammern ausreichend halt und der die SauerstorT- 
zufuhr auf der Grundlage der Innentemperatur von jeder Ka- 
talysatorschicht regelt. 

In der oben diskutierten Ausfuhrungsform wird das Ab- 
laufen der Umwandlungsreaktionen in jeder Umwandlungs- 
reaktionseinheit gemaB der Innentemperatur der Umwand- 
lungsreaktionseinheit, das heiBt, der Innentemperatur jeder 
Katalysatorschicht, bestimmt. Das Ablaufen der Umwand- 
lungsreaktionen in jeder Umwandlungsreaktionseinheit 
kann jedoch gemaB anderen Daten als der Innentemperatur 
von jeder Katalysatorschicht bestimmt werden. Die erhaltli- 
chen Daten weisen die Temperatur des Gases, das von jeder 
Umwandlungsreaktionseinheit ausgegeben wird, (das ist. das 
Gas im Verlauf der Umwandlungsreaktionen) und die Zu- 
sammensetzung des von jeder Umwandlungsreaktionsein- 
heit ausgegebenen Gases auf. In dem lctztercn Fall ist. nach 
jeder Katalysatorschicht eine Analysiereinrichtung angeord- 
net, urn die Zusammensetzung des durch die Umwandlungs- 
einrichtung stromenden Gases zu analysieren. Das Ablaufen 
der Umwandlungsreaktionen wird anschlicBend gemaB den 
Mengen an Methanol, an Wasserstoff und an Kohlendioxid 
bestimmt, die in dem von jeder Katalysatorschicht ausgege- 
benen Gas enthalten sind, und es wird verwendet, urn die je- 
der Katalysatorschicht zugefuhrte Luftmenge zu regeln. 
Eine bevorzugte Anderung kombiniert die Information, die 
die Zusammensetzung des Gases berucksichtigt, mit der In- 
formation, die die Innentemperatur von jeder Katalysator- 
schicht berucksichtigt, urn das Ablaufen der Umwandlungs- 
reaktionen in jeder Umwandlungsreaktionseinheit zu be- 
stimmen. Dieser Aufbau ermbglicht es, daB jede Umwand- 
lungsreaktionseinheit mit einer hohen Genauigkeit bis zu ei- 
nem gewunschten Zustand geregclt werden kann. 
In der obigen Ausfuhrungsform wird Methanol als der 



rohe Brennstoff verwendet und durch die Umwandlungsre- 
aktionen in das wasserstoffreiche Brenngas umgewandelt. 
Unter den als den rohen Brennstoff erhaltlichen Kohlenwas- 
serstoffen kann Methanol unter relativ milden Bedingungen 

5 den Dampfumwandlungsreaktionen unterzogen werden. 
Die Verwendung von Methanol fur dem rohen Brennstoff 
verringert die GroBe der Brennstoffumwandlungsvorrich- 
tung, was besonders von Vorteil ist, wenn das Brennstoffzel- 
len system als die Energiequelle zum Antreiben des Fahr- 

10 zeugs verwendet wird. Das Prinzip der vorliegenden Erfin- 
dung ist jedoch fiir die Brennstoffumwandlungsvorrichtun- 
gen verwendbar, die durch die Umwandlungsreaktionen an- 
dere Kohlenwasserstoffbrennstoffe umwandeln. 

In einem Beispiel wird Erdgas als der rohe Brennstoff 

15 verwendet. Die Primarkomponente des Erdgases ist Methan, 
das den unten gezeigten Umwandlungsreaktionen unterzo- 
gen wird. Die Gleichung (8) zeigt die Zersetzungsreaktion 
von Methan in dem Vorgang, Methan dampfumzuwandeln. 
Die Gleichungen (9) und (10) zeigen jeweils die Oxidations- 

20 reaktion von Kohlenmonoxid und die Oxidationsreaktion 
von Wasserstoff, die durch die Zugabe von Sauerstoff im 
Verlauf der Umwandlungsreaktionen ablauft. 

CH 4 + H 2 0 — CO + 3H 2 - 206,2 (kJ/mol) (8) 
25 CO + (1/2)02 — C0 2 + 279,5 (kJ/mol) (9) 
H 2 + (l/2)O 2 ^H 2 O + 240(k.T/mol) (10). 

In dem Vorgang des Dampfumwandelns von Methan wird 
Methan als erstes durch die endotherme Reaktion zersetzt, 

30 die durch die oben angegebenc Gleichung (8) ausgedruckt 
wird. Methan reagiert mit Wasser(-dampf) unter Erzeugung 
von Kohlenmonoxid und Wasserstoff. Das hier entwickelte 
Kohlenmonoxid reagiert mit Wasser gemaB der durch die 
Gleichung (5) ausgedriickten Verschiebungsreaktion unter 

35 Erzeugung von Kohlendioxid und Wasserstoff oder es rea- 
giert gemaB der durch die Gleichung (9) ausgedriickten Oxi- 
dationsreaktion mit der Zufuhr von Sauerstoff unter Erzeu- 
gung von Kohlendioxid. Ein Teil des Was sers toffs, der 
durch die durch die Gleichung (8) ausgedriicktc Zerset- 

40 zungsreaktion von Methan erzeugt wird, wird der durch die 
Gleichung (10) gezeigten Oxidationsreaktion unterzogen, so 
daB Wasser erzeugt wird. Das durch die Oxidationsreaktion 
der Gleichung (10) erzeugte Wasser wird fiir die durch die 
Gleichung (8) gezeigte Zersetzungsreaktion von Methan 

45 oder fiir die Verschiebungsreaktion der Gleichung (5) fiir die 
Oxidation von Kohlenmonoxid verwendet. SchiieBlich wird 
Methan durch diese Reaktionen in das wasserstoffreiche 
Gas umgewandelt, das Kohlendioxid enthalt. Diese Reaktio- 
nen konnen durch einen Nickelkatalysator beschlcunigt 

50 werden. 

In dem Ablauf der Umwandlungsreaktionen von Metha- 
nol als rohen Brennstoff bei Vorhandensein von Sauerstoff 
wird die fur die endotherme Umwandlungsreaktion erfor- 
derliche Warme durch die von der exothermen Oxidations- 
55 reaktion erzeugte Warme zugefuhrt. In dem Ablauf der Um- 
wandlungsreaktionen von Methan als rohen Brennstoff tritt 
andererseits beim ersten Schritt die endotherme Zerset- 
zungsreaktion von Methan auf. Die fiir die endotherme Re- 
aktion erforderliche Warme kann somit nicht durch die von 
60 der exothermen Reaktion erzeugten Warme zugefuhrt wer- 
den. In diescm Fall wird das rohe Brenngas in der Verdamp- 
fungseinrichtung ausreichend erwarmt, bevor es der Um- 
wandlungseinrichtung zugefuhrt wird. Dieser Aufbau er- 
moglicht der durch die Gleichung (8) ausgedriickten Zerset- 
65 zungsreaktion von Methan, daB sie mit der Warme des hei- 
Ben rohen Brenngases in der Umwandlungseinrichtung star- 
tet. Der Start der durch die Gleichung (8) ausgedriickten 
Zersetzungsreaktion von Methan aktiviert sofort die Ver- 
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schiebungsreaktion der Gleichung (5) und die Oxidationsre- 
aktionen dcr Glcichungcn (9) und (10), die cxotherrn sind 
und die Warme zufiihren. Die Zersetzungsreaktion der Glei- 
chung (8) lauft anschlieBend mit der Zufuhr von Warme ab. 
Auf dicse Art kann dcr rohc Brennstoff durch die Umwand- 5 
lungsreaklionen umgewandelt werden, wahrend die durch 
die exothermen Reaktionen erzeugte Warme die durch die 
endothermen Reaktionen in der Umwandlungseinrichtung 
absorbierte Warme gut ausgleicht. 

Wie oben beschrieben ist, aktiviert, wenn das als roher 10 
Brennstoff verwendete Methan durch die Dampfumwand- 
lungsreaktionen in das wasserstoffreiche Brenngas umge- 
wandelt wird, die Zufuhr von Sauerstoff zu der Umwand- 
lungseinrichtung die exothermen Zersetzungsreaktionen 
und sie ermogliehl es, das die fur die endolherme Zerset- 15 
zungsreaktion erforderliche Warme durch die durch die exo- 
thermen Oxidationsreaktionen erzeugte Warme zugefiihrt 
wird. Wie die Umwandlungseinrichtung 34 der obigen Aus- 
fiihrungsform, verbessert die Verwendung des Aufbaus, der 
als rohen Brennstoff Methan verwendet, fur die Brennstoff- 20 
umwandlungsvorrichtung der vorliegenden Erfindung den 
energedschen Wirkungsgrad der Brennstoffumwandlungs- 
vorrichtung und sichert die effektive Verwendung des Kata- 
lysators, urn den die hohe Effizienz der Umwandlungsrcak- 
tionen zu erzielen. Die Regelung der der Umwandlungsein- 25 
richtung zugefuhrten Sauerstoffmenge bewirkt, daB das 
Brennstoffzellensystem zum Erwarmen der Umwandlungs- 
einrichtung keine externe Warmequelle benotigt. Es kann 
jedoch an dem EinlaB der Umwandlungseinrichtung eine 
Warmequelle angeordnet sein, um die durch die Gleichung 30 
(8) ausgedriickte Zersetzungsreaktion von Methan zu be- 
schleunigen. Wenn als roher Brennstoff Stadtg as verwendet 
wird, ist vor der Umwandlungseinrichtung cine Reinigungs- 
einrichtung angeordnet, um organische Schwefeloxide zu 
entfernen, die dem Stadtgas als Geruchsstoff beigegeben 35 
sind. 

Das Prinzip der vorliegenden Erfindung ist fur andere 
Rohbrennstoffe verwendbar, wie zum Beispiel fiir LP-Gas 
(wo die als roher Brennstoff verwendete Kohlcnwasserstoff- 
komponente Propan ist), fur Benzin (wo die Rohbrennstoff- 40 
komponente n-Oktan oder Iso-Oktan ist) oder fiir ein Lich- 
tol (wo die Rohbrennstoffkomponente N-Cetan ist), sowie 
fur das Erdgas (wo die Rohbrennstoffkomponente Methan 
ist). Wie in der oben erorterten Ausfiihrungsform verbessert 
die Anwendung der vorliegenden Erfindung bei diesen Roh- 45 
brennstoffen den energetischen Wirkungsgrad und die Um- 
wandlungseffizienz. 

In der obigen Ausfiihrungsform wird das durch die Um- 
wandlungsreaktionen erzielte Brenngas in den Brennstoff- 
zellen mit Polymerelektrolyt verwendet. Das Verfahren und 50 
die Brennstoffumwandlungsvorrichtung der vorliegenden 
Erfindung sind auch bei den Brennstoffzellensysteme ver- 
wendbar, die andere Arten von Brennstoffzellen aufweisen, 
welche das umgewandelte Gas als das Brenngas verwenden 
konnen, wie zum Beispiel Phosphatbrennstoffzcllcn. In dem 55 
Brennstoffzellensystem, das andere Arten von Brennstoff- 
zellen aufweist, und der Brennstoffumwandlungsvorrich- 
tung der vorliegenden Erfindung kann die Brennstoffvor- 
richtung die hohe Umwandlungseffizienz sogar dann auf- 
recht erhalten, wenn sich die durch die Brennstoffumwand- (30 
lungsein richtung verarbeitete Mengc mit einer Anderung 
der Last andert, die mit den Brennstoffzellen verbunden ist. 
Insbesondere wenn die Brennstoffzellen als eine tragbare 
Energiequelle verwendet werden, vcrcinfacht die Verwen- 
dung der vorliegenden Erfindung den Aufbau des gesamten 65 
System vorteilhafterweise. 

Die vorliegendc Erfindung ist nicht auf die obige Ausfiih- 
rungsform oder ihre Anderungen eingeschrankt, sondern es 
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sind viele andere Modifikationen, Anderungen und Veran- 
derungen moglich, ohnc daB dcr Umfang oder der Gegen- 
stand der Haupteigenschaften der vorliegenden Erfindung 
verlassen wird. 

Es sollte klar zu verstehen sein, daB die obige Ausfiih- 
rungsform nur zur Darstellung dienl und in keiner Weise 
eine Einschrankung ist. Der Umfang und der Gegenstand 
der vorliegenden Erfindung werden nur durch die Aus- 
driicke der beigefiigten Anspriiche eingeschrankt. 

Es wird eine Umwandlungseinrichtung vorgeschlagen die 
drei Umwandlungsreaktionseinheiten aufweist. Diese Um- 
wandlungsreaktionseinheiten weisen jeweils Katalysator- 
schichten auf. Rohes Brenngas, das der Umwandlungsein- 
richtung zugefiihrt wird, stromt nacheinander durch die Ka- 
talysatorschichten in dieser Reihenfolge hindurch, so daB es 
den Umwandlungsreaktionen ausgesetzt und in ein wasser- 
stoffreiches Brenngas umgewandelt wird. Eine Luftzufuh- 
reinheit fiihrt jeder Katalysatorschicht die Luft zu. Zusatz- 
lich zu den Umwandlungsreaktionen in der Katalysator- 
schicht laufen Oxidationsreakdonen ab, die die Luft aufneh- 
men. Die durch die Oxidationsreakdonen erzeugte Warme 
wird fiir die Umwandlungsreaktionen verwendet. Tempera- 
tursensoren messen jeweils die Innentemperaturen der Kata- 
lysatorschichtcn. Die jeder Katalysatorschicht zugefiihrte 
Luftmenge wird auf der Grundlage der Ergebnisse der Mes- 
sungen geregelt. 

Patentanspruche 

1. Verfahren zum Umwandcln von in rohem Brenngas 
enthaltenen Kohlenwasserstoff in Wasserstoff durch 
eine endotherme Umwandlungsreaktion, mit den fol- 
genden Schritten: 

(a) Zufiihren des rohen Brenngases in eine Um- 
wandlungseinrichtung (34), die eine Vielzahl von 
Umwandlungsreaktionseinheiten (80, 82, 84) auf- 
weist, in welchen die Umwandlungsreaktion ab- 
lauft, wobei das rohe Brenngas nacheinander 
durch die Vielzahl von Umwandlungsreaktions- 
einheiten (80, 82, 84) hindurchstromt; 

(b) Erfassen eines Ablaufens der Umwandlungs- 
reaktion in jeder der Vielzahl der Umwandlungs- 
reaktionseinheiten (80, 82, 84); 

(c) Zufiihren von Sauerstoff zu jeder der Vielzahl 
von Umwandlungsreaktionseinheiten (80, 82, 84), 
um in jeder der Umwandlungsreaktionseinheiten 
(80, 82, 84) eine exotherme Oxidationsreaktion 
ab laufen zu lassen, und bewirken, daB die durch 
die Oxidationsreaktion erzeugte Warme fiir die 
Umwandlungsreaktion verwendet wird; und 

(d) Rcgeln einer Sauerstoffmenge, die jeder Um- 
wandlungsreaktionseinheit (80, 82, 84) zugefiihrt 
wird, auf der Grundlage des Ablaufens der Um- 
wandlungsreaktion, die in jeder Umwandlungsre- 
aktionscinhcit (80, 82, 84) crfaBt wird. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, worin der Schritt (b) 
den folgenden Schritt aufweist: 

Erfassen des Ablaufens der Umwandlungsreaktion in 
jeder der Vielzahl der Umwandlungsreaktionseinheiten 
(80, 82, 84) auf der Grundlage einer Innentemperatur 
von jeder Umwandlungsreaktion seinheit. (80, 82, 84); 
und 

worin der Schritt (d) den folgenden Schritt aufweist: 
Regeln dcr jeder Umwandlungsreakdonseinheit (80, 
82, 84) zugefuhrten Sauerstoffmenge, um die Innen- 
temperatur von jeder Umwandlungsreaktionseinheit 
(80, 82, 84) in cincm vorgegebenen Tempcraturbereich 
zu halten. 
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3. Brennstoffumwandlungsvorrichtung, die in einem 
rohcn Brenngas enthaltcncn Kohlcn wasserstoff durch 
eine endotherme Umwandlungsreaktion in WasserstofF 
umwandelt und ein Brenngas ablaBt, das den Wasser- 
stoff cnthalt, wobci die Brcnnstoffumwandlungsvor- 5 
rich lung das Folgende aufweist: 

eine Umwandlungseinrichtung (34) mit einer Vielzahl 
von Umwandlungsreaktionseinheiten (80, 82, 84), wo- 
bei jede Umwandlungsreaktionseinheit (80, 82, 84) ei- 
nen Umwandlungskatalysator, der die Umwandlungs- io 
reaktion beschleunigt, und einen Oxidationskatalysator 
aufweist, der bei Vorhandensein von Sauerstoff eine 
exotherme Oxidationsreaktion beschleunigt; 
eine Rohbrennstoffzufiihreinheit (64), die der Um- 
wandlungseinrichtung (34) rohes Brenngas zufiihrt, so 15 
daB bewirkt wird, daB das rohe Brenngas nacheinander 
durch die Vielzahl der Umwandlungsreaktionseinhei- 
ten (80, 82, 84) hindurchstroml; 

eine ein Ablaufen erfassende Einheit, die ein Ablaufen 
der Umwandlungsreaktion in jeder der Vielzahl von 20 
Umwandlungsreaktionseinheiten (80, 82, 84) erfaBt; 
eine Sauerstoffzufuhreinheit (90), die jeder der Viel- 
zahl von Umwandlungsreaktionseinheiten (80, 82, 84) 
eine SauerstofYmengc zufiihrt, urn die Oxidationsreak- 
tion ablaufen zu iassen; 25 
eine Sauerstoffzufuhrregeleinheit (92, 94, 96), die eine 
Sauerstoffmenge, welche jeder Umwandlungsreakti- 
onseinheit (80, 82, 84) iiberdie Sauerstoffzufuhreinheit 
(90) zugefu'hrt wird, auf der Grundlage des Ablaufens 
der Umwandlungsreaktion rcgclt, das von der ein Ab- 30 
laufen erfassenden Einheit erfaBt wird. 

4. Brennstoffumwandlungsvorrichtung nach An- 
spruch 3, worin die ein Ablaufen erfassende Einrich- 
tung das Ablaufen der Umwandlungsreaktion in jeder 
der Vielzahl von Umwandlungsreaktionseinheiten (80, 35 
82, 84) auf der Grundlage einer Innentemperatur von 
jeder Umwandlungsreaktionseinheit (80, 82, 84) er- 
faBt; und 

worin die Sauerstoffzufuhrregeleinheit (92, 94, 96) die 
S auerstoffmenge regelt, die jeder Umwandlungsreakti- 40 
onseinheit (80, 82, 84) zugefuhrt wird, um die Innen- 
temperatur von jeder Umwandlungsreaktionseinheit 
(80, 82, 84) in einem vorgegebenen Temperaturbereich 
zu halten. 

5. BrennstofTzellen system mit einer Brennstoffum- 45 
wandlungsvorrichtung, die in einem rohen Brenngas 
enthaltenen Kohlenwasserstoff durch eine endotherme 
Umwandlungsreaktion in Wasserstoff umwandelt. und 
ein den Wasserstoff enthaltendes Brenngas ablaBt, und 
mit einer Brennstoffzelle (40), die ein von der Brenn- 50 
stoffumwandlungsvorrichtung erzeugt.es Brenngas auf- 
nimmt, um Strom zu erzeugen, wobei die Brennstoff- 
umwandlungsvorrichtung aufweist: 

eine Umwandlungseinrichtung (34) mit einer Vielzahl 
von Umwandlungsreaktionseinheiten (80, 82, 84), von 55 
welchen jede einen Umwandlungskatalysator, der die 
Umwandlungsreaktion beschleunigt, und einen Oxida- 
tionskatalysator, der bei Vorhandensein von Sauerstoff 
eine exotherme Oxidationsreaktion beschleunigt, auf- 
weist; 60 
eine Rohbrennstoffzufuhreinheit. (64), die der Um- 
wandlungseinrichtung rohes Brenngas zufiihrt, so daB 
das rohe Brenngas nacheinander durch die Vielzahl der 
Umwandlungsreaktionseinheiten (80, 82, 84) hin- 
durchstromt; 65 
eine ein Ablaufen erfassende Einheit, die ein Ablaufen 
der Umwandlungsreaktion in jeder der Vielzahl von 
Umwandlungsreaktionseinheiten (80, 82, 84) erfaBt; 



30 

eine Sauerstoffzufuhreinheit (90), die jeder der Viel- 
zahl von Umwandlungsreaktionseinheiten (80, 82, 84) 
Sauerstoffzufuhrt, um die Oxidationsreaktion ablaufen 
zu lassen; und 

cine Sauerstoffzufuhrregeleinheit (92, 94, 96), die cine 
Sauerstoffmenge regelt, welche jeder Umwandlungsre- 
aktionseinheit (80, 82, 84) iiber die Sauerstoffzufuh- 
reinheit (90) zugefuhrt wird, auf der Grundlage des Ab- 
laufens der Umwandlungsreaktion, die von der ein Ab- 
laufen erfassenden Einheit erfaBt wird. 
6. Brennstoffzellensystem nach Anspruch 5, worin die 
ein Ablaufen erfassende Einheit das Ablaufen der Um- 
wandlungsreaktion in jeder der Vielzahl von Umwand- 
lungsreaktionseinheiten (80, 82, 84) auf der Grundlage 
einer Innentemperatur von jeder Umwandlungsreakti- 
onseinheit (80, 82, 84) erfaBt; und 
worin die Sauerstoffzufuhrregeleinheit (92, 94,96) die 
Sauerstoffmenge regelt, die jeder Umwandlungsreakti- 
onseinheit (80, 82, 84) zugefuhrt wird, um die Innen- 
temperatur von jeder Umwandlungsreaktionseinheit 
(80, 82, 84) in einem vorgegebenen Temperaturbereich 
zu halten, der die Aktivitat der in jeder Umwandlungs- 
reaktionseinheit (80, 82, 84) ablaufenden Umwand- 
lungsreaktion ausreichend erhoht. 
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